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Podvajanje opti£ne frekvence v feromagnetnih teko£ih kristalih
Izvle£ek
Nematski teko£i kristali imajo v homogeni ureditvi centrosimetri£no strukturo, zato
podvajanje opti£ne frekvence v njih ni mogo£e. Zunanje elektri£no polje centrosime-
trijo poru²i preko pojava elektri£no inducirane polarizacije ter preko ﬂeksoelektri£-
nega pojava, ki je posledica reorientacije direktorja v zunanjem polju. Suspenzija
magnetnih nanoplo²£ic v nematskem teko£em kristalu tvori teko£i kristal s feroma-
gnetnimi lastnostmi, v katerem lahko reorientacijo poleg elektri£nega polja dose-
ºemo tudi z magnetnim poljem, kar omogo£a meritev prispevka ﬂeksoelektri£nega
pojava k podvajanju frekvence brez prispevka elektri£no induciranega podvajanja
frekvence. V magistrskem delu sta predstavljeni prva meritev in analiza podvajanja
opti£ne frekvence v feromagnetnem teko£em kristalu. Dodatek magnetnih plo²£ic
razen pove£anja absorpcije nima pomembnega vpliva na opti£ne lastnosti materiala.
Pri uporabi elektri£nega polja je signal frekven£nega podvajanja znaten v treh od
²estih prou£evanih polarizacijskih kombinacij, pri uporabi magnetnega polja pa le v
eni polarizacijski kombinaciji. Izmerjeni izkoristek podvajanja pri uporabi magne-
tnega polja je pribliºno petkrat manj²i kot izkoristek pri uporabi elektri£nega polja.
Klju£ne besede: nelinearna opti£na susceptibilnost, podvajanje opti£ne
frekvence, nematski teko£i kristali, feromagnetni teko£i kristali, odziv na
elektri£no in magnetno polje
PACS: 42.65.An, 42.65.Ky, 42.70.Df, 61.30.Gd

Second harmonic generation in feromagnetic liquid crystals
Abstract
Liquid crystals in the homogeneous nematic phase possess a centrosymmetric struc-
ture, in which second harmonic generation is not possible. The application an exter-
nal electric ﬁeld breaks the centrosymmetry through an eﬀect called electric poling,
as well as through the ﬂexoelectric eﬀect, caused by reorientation of the director
ﬁeld. A liquid crystal with ferromagnetic properties can be created by suspending
magnetic nanoplatelets in a conventional nematic liquid crystal. In such a material
reorientation can be induced not only by applying an external electric ﬁeld, but also
by applying an external magnetic ﬁeld, which allows the study of the ﬂexoelectric
contribution to second harmonic generation without the presence of the contribution
from the electric ﬁeld-induced second harmonic generation. This thesis reports the
ﬁrst experimental measurement and analysis of second harmonic generation in a fer-
romagnetic liquid crystal. The addition of magnetic nanoplatelets has no signiﬁcant
eﬀect on optical properties of the material other than increased absorption. When
using an applied electric ﬁeld, the second harmonic signal is signiﬁcant in three out
of six investigated polarization combinations, while by the use of a magnetic ﬁeld a
signiﬁcant signal is observed only in one polarization combination. The conversion
eﬃciency in the case of reorientation with a magnetic ﬁeld is about ﬁve times smaller
than the conversion eﬃciency when using an electric ﬁeld.
Keywords: nonlinear optical susceptibility, second harmonic generation,
nematic liquid crystals, ferromagnetic liquid crystals, response to electric
and magnetic ﬁelds
PACS: 42.65.An, 42.65.Ky, 42.70.Df, 61.30.Gd
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Poglavje 1
Uvod
Laserji in laserske tehnologije so del na²ega vsakdana, od laserskih kazalnikov, ki
jih uporabljamo pri predstavitvah, bralnikov zgo²£enk v ra£unalnikih in laserskih
tiskalnikov do mnoºice produktov, pri katerih so laserji pomemben del proizvodnega
procesa. Pojava absorpcije in stimulirane emisije je raziskoval ºe A. Einstein, prvi
laser pa je leta 1960 zgradil T. H. Maiman in s tem za£el novo dobo uporabe op-
tike v znanosti in ﬁziki. Le leto po izumu laserja je bil prvi£ demonstriran pojav
podvajanja opti£ne frekvence (SHG) [1], leto kasneje pa ²e pojava se²tevanja fre-
kvenc (SFG) ter generacije tretjega harmonika (THG). Teoreti£no so bili ti pojavi
poznani ºe dolgo prej, za eksperimentalno izvedbo pa so bile potrebne visoke inten-
zitete svetlobe, ki so dosegljive samo z laserjem. Danes se nelinearni opti£ni procesi
uporabljajo v razli£ne komercialne in raziskovalne namene. Najbolje poznana ko-
mercialna aplikacija so zeleni laserji, kjer se laserska svetloba pri valovni dolºini
1064 nm v nelinearnem kristalu KDP pretvori v lasersko svetlobo pri 532 nm. Na
nelinearnih opti£nih pojavih drugega reda temelji tudi velika druºina metod za raz-
iskave materialov, ki vklju£uje SHG in SFG mikroskopijo in mikroskopijo, meritve
rotacijske anizotropije, in druge metode [2].
Teko£i kristali so mezogeni materiali, ki tvorijo faze z lastnostmi teko£in in trdnih
snovi. Zaradi podolgovate oblike molekul in njihovega orientacijskega reda dolgega
dosega imajo razli£ne uporabne opti£ne lastnosti, najpomembnej²a pa je izrazita
opti£na dvolomnost. Na ureditev teko£ih kristalov je mogo£e vplivati z zunanjim
elektri£nim ali magnetnim poljem, kar v kombinaciji z dvolomnostjo omogo£a pri-
pravno metodo za krmiljenje svetlobe [3]. Na tem principu temeljijo teko£e kristalne
celice oz. slikovni elementi, ki so osnova za teko£e kristalne zaslone. Teko£i kristali
pa se uporabljajo ²e v ²irokem naboru drugih naprav, ki temeljijo na modulaciji
svetlobe, na primer fazne plo²£ice za tvorjenje vektorskih laserskih snopov [4], pri-
lagodljive teko£e kristalne le£e [5] in teko£e kristalni laserji [6].
Raziskave na podro£ju teko£ih kristalov ponavadi vklju£ujejo ²tudije opti£nih la-
stnosti materiala, ureditve in reorientacije molekul, interakcij med teko£imi kristali
in substrati ter lastnosti molekul v bliºini povr²in ali stikov med materiali. V ta na-
men se uporabljajo metode kot so opti£na polarizacijska mikroskopija, elipsometrija,
reﬂektometrija, sipanje rentgenskih ºarkov, sipanje nevtronov in pa tudi razli£ne
metode, ki temeljijo na opti£nih nelinearnih pojavih, kot je povr²insko podvajanje
frekvence za analizo povr²in in tankih slojev teko£ih kristalov. Pojav podvajanja
opti£ne frekvence v teko£ih kristalih je bil prvi£ eksperimentalno prou£evan okoli
leta 1980, danes pa se pogosto uporablja kot dokaz (ne-)centrosimetri£nosti teko£e
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kristalne faze. V zadnjih letih se je interes za raziskave podvajanja opti£ne frekvence
v nematskh teko£ih kristalih ponovno obudil [3, 7, 8].
Ker so nematski teko£i kristali v homogeno urejeni fazi centrosimetri£ni, je za
podvajanje opti£ne frekvence potrebno centrosimetrijo zlomiti. Eden od na£inov za
dosego tega je pojav elektri£no inducirane polarizacije materiala, pri katerem zu-
nanje stati£no ali nizkofrekven£no elektri£no polje povzro£i asimetri£en elektronski
odziv na opti£no polje. Drug pomemben mehanizem, ki lahko zlomi centrosimetrijo,
je t.i. ﬂeksoelektri£na deformacija. Pri tem mehanizmu prostorsko nehomogena
ureditev molekul v teko£em kristalu inducira lokalno polarizacijo. Tipi£no se ne-
homogeno reorientacijo direktorskega polja doseºe z zunanjim elektri£nim poljem.
Ker oba opisana pojava induciramo z zunanjim elektri£nim poljem, ju je pri me-
ritvah podvajanja frekvence teºko lo£iti enega od drugega. Eden od na£inov, da
se temu problemu izognemo, je reorientacija z uporabo zunanjega magnetnega na-
mesto zunanjega elektri£nega polja. Obi£ajni teko£i kristali imajo tipi£no mo£an
odziv na zunanje elektri£no polje, a le ²ibek odziv na magnetno polje, zato smo za
na²e meritve uporabili feromagnetni teko£i kristal. Teko£i kristal s feromagnetnimi
lastnostmi je mogo£e pripraviti s suspenzijo magnetnih nanoplo²£ic v obi£ajnem ne-
matskem teko£em kristalu [9]. Preu£evanje opti£nih lastnosti, ureditve in stabilnosti
feromagnetnih teko£ih kristalov je trenutno aktualna tema raziskav.
V sklopu magistrskega dela sem eksperimentalno preu£eval frekven£no podva-
janje na obi£ajnem nematskem teko£em kristalu ter na enakem teko£em kristalu
z dodatkom feromagnetnih nanoplo²£ic. Delo je potekalo v opti£nem laboratoriju
Odseka za kompleksne snovi na In²titutu Joºef Stefan. Za meritve sem uporabljal
femtosekundni laserski sistem. V delu je predstavljena prva meritev podvajanje op-
ti£ne frekvence v feromagnetnem teko£em kristalu in primerjava izmerjenih lastnosti
z lastnostmi obi£ajnega nematskega teko£ega kristala.
Uvodni besedi sledi opis teoreti£nega ozadja nelinearnih opti£nih pojavov s po-
udarkom na podvajanju opti£ne frekvence. V tretjem poglavju predstavim osnovne
lastnosti teko£ih kristalov ter njihov odziv na zunanje elektri£no ali magnetno polje.
etrto poglavje obsega pregled dosedanjih raziskav podvajanja opti£ne frekvence v
nematskih teko£ih kristalih ter opis elektri£no induciranega podvajanja frekvence in
ﬂeksoelektri£nega pojava. V petem poglavju predstavim eksperimentalne metode,
meritve in rezultate. Prvi del tega poglavja zajema raznolike meritve podvajanja
opti£ne frekvence na obi£ajnem nematskem teko£em kristalu, v drugem delu pa
se posvetim meritvam na feromagnetnem teko£em kristalu in primerjavi rezultatov
meritev na obi£ajnem in na feromagnetnem teko£em kristalu.
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Nelinearna optika
Interakcija svetlobe s snovjo v materialu inducira elektri£no polarizacijo
P = D− ϵ0E = ϵ0(ϵ− 1)E, (2.1)
kjer E ozna£uje jakost in D gostoto elektri£nega polja svetlobe, ϵ dielektri£no per-
mitivnost, ϵ0 = 8.85× 10−12 F/m pa je dielektri£na konstanta. Konvencionalno
uvedemo tenzor linearne dielektri£ne susceptibilnosti kot
χ(1) = ϵ− 1 → P = ϵ0χ(1)E. (2.2)
Linearna susceptibilnost materiala je, podobno kot ϵ, tenzor drugega ranga. Na-
vedeni opis interakcije med svetlobo in snovjo je uporaben za opis pojavov celotne
linearne optike, a postane nezadosten pri visokih intenzitetah svetlobe. Tedaj in-
ducirana polarizacija pridobi nelinearno komponento in £leni vi²jega reda postanejo
nezanemarljivi:
P = PL +PNL. (2.3)
Inducirano polarizacijo smo razdelili na linearni in nelinearni del. V elektri£ni
dipolni aproksimaciji lahko zvezo 2.2 raz²irimo v razvoj
1
ϵ0
P = χ(1)E+ χ(2)E : E+ χ(3)E : E : E+ . . . . (2.4)
Uvedli smo tenzorje dielektri£ne susceptibilnosti vi²jih redov χ(n) s tenzorskim ran-
gom n + 1. Za laºje razumevanje notacije eksplicitno izpi²imo komponente £lena
drugega reda:
(P(2))i = ϵ0
∑︂
j
∑︂
k
χ
(2)
ijkEjEk. (2.5)
Tenzor χ(1) opisuje linearne opti£ne pojave, kot so odboj, lom in sipanje svetlobe.
Med pojave drugega reda uvr²£amo opti£no podvajanje frekvence, generacijo vsote
ali razlike frekvenc, opti£no usmerjanje ter parametri£no oja£evanje. Opisuje jih
tenzor drugega reda χ(2). Najbolj znani pojavi tretjega reda, ki jih opisuje tenzor
χ(3), so opti£ni Kerrov pojav, stimulirano Ramanovo sipanje, samozbiranje svetlobe
in pojav opti£nih solitonov.
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2.1 Nelinearni pojavi drugega reda
Pri nelinearnih pojavih drugega reda opti£ni valovanji s frekvencama ω1 in ω2 na
osnovi interakcije s snovjo generirata opti£no valovanje pri frekvenci ω3. Glede na
kombinacijo frekvenc poznamo:
1. Pojav generacije vsote frekvenc (sum frequency generation-SFG)
ω3 = ω1 + ω2.
2. Pojav podvajanja frekvenc (second harmonic generation-SHG)
ω1 = ω2 = ω, ω3 = 2ω.
3. Pojav generacije razlike frekvenc (diﬀerence frequency generation-DFG)
ω1 > ω2, ω3 = ω1 − ω2.
4. Opti£no usmerjanje (optical rectiﬁcation)
ω1 = ω2 = ω, ω3 = ω1 − ω2 = 0.
V tem delu se bomo osredoto£ili na pojav opti£nega frekven£nega podvajanja.
2.2 Tenzor nelinearne susceptibilnosti drugega reda
Analiza simetrijskih lastnosti tenzorja χ(2) nam da koristne informacije o pojavu
podvajanja frekvence in njegovi povezavi z lastnostmi materiala. Tenzor χ(2) ima
tenzorski rang 3 in ga lahko v splo²nem predstavimo z matriko 3 × 3 × 3. Tri
simetrijske lastnosti to predstavitev poenostavijo:
1. Intrinzi£na oz. notranja simetrija:
P
(2)
i =
∑︂
j
∑︂
k
ϵ0χ
(2)
ijkEjEk =
∑︂
k
∑︂
j
ϵ0χ
(2)
ikjEkEj → χ(2)ijk = χ(2)ikj. (2.6)
Na podlagi zapisane deﬁnicije sledi, da je χ(2) invarianten na permutacijo dru-
gega in tretjega indeksa. Ta simetrijska zveza zmanj²a ²tevilo razli£nih ma-
tri£nih elementov s 27 na 18. Pogosto ga zato predstavimo z matriko oblike
3 × 6 tako, da uvedemo nov zapis χ(2)ijk → χ(2)lm . Prvi indeks prepi²emo, druga
dva pa zdruºimo:
prvi indeks l : x = 1, y = 2, z = 3,
drugi indeks m : xx = 1, yy = 2, zz = 3,
yz = 4, xz = 5, xy = 6.
(2.7)
2. Kleinmanova simetrija:
Kadar je absorpcija v snovi pri vseh relevantnih udeleºenih frekvencah do-
volj nizka, tenzor susceptibilnosti pridobi dodatno simetrijo zaradi ohranitve
energije[10]:
χ
(2)
ijk = χ
(2)
ikj = χ
(2)
kij = χ
(2)
kji = χ
(2)
jik = χ
(2)
jki. (2.8)
Navedena zveza se uporablja kadar so frekvence osnovne in podvojene svetlobe
dale£ od absorpcijskih pasov materiala in zmanj²a ²tevilo razli£nih moºnih
matri£nih elementov v tenzorju χ(2) na deset.
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3. Ekstrinzi£na oz zunanja simetrija:
Kot je razvidno iz ena£be 2.5, je simetrija tenzorja χ(2) tesno povezana s si-
metrijskimi lastnostmi materiala. Frekven£no podvajanje ni mogo£e v vsakem
materialu, . Operacija inverzije zamenja predznak tako elektri£nemu polju kot
inducirani polarizaciji. Ker elektri£no polje v izrazu nastopa na kvadrat, je
lahko ena£bi zado²£eno samo, £e je ustrezen element tenzorja χ(2) za centrosi-
metri£ne materiale enak ni£. Opti£no frekven£no podvajanje je torej mogo£e
le v materialih brez centra inverzije. Zveze med razli£nimi elementi tenzorja
dolo£a simetrijska to£kovna grupa materiala.
Potrebno je izpostaviti, da je v vsakem materialu, £e tudi je centrosimetri£en, si-
metrija inverzije zlomljena na povr²ini ali na stiku dveh materialov. Ker vemo, da
centrosimetri£en material ne prispeva k signalu, se merjenje frekven£no podvojene
svetlobe uporablja kot metoda za analizo povr²in [11].
2.3 Nelinearna valovna ena£ba
Izpeljava nelinearne valovne ena£be se za£ne z Maxwellovimi ena£bami. Njihov
splo²ni zapis v diferencialni obliki je
∇ ·D = ρ, ∇ ·B = 0,
∇× E = −∂B
∂t
, ∇×H = j+ ∂D
∂t
.
(2.9)
V tem zapisu E in H opisujeta jakost elektri£nega in magnetnega polja, D in B pa
gostoti elektri£nega in magnetnega polja, ki vklju£ujeta inducirano elektri£no pola-
rizacijo P in inducirano magnetizacijo M. Navedene koli£ine med seboj povezujeta
konstitutivni relaciji:
D = ϵ0E+P,
B = µ0H+ µ0M.
(2.10)
V nelinearni optiki se pogosto uporabljata dva privzetka, ki Maxwellove ena£be
precej poenostavita:
• Ni prostih nabojev in elektri£nega toka
ρ = 0, j = 0. (2.11)
• Uporabljamo prozoren dielektri£en material, za katerega je magnetna suscep-
tibilnost zanemarljiva in velja
B = µ0H. (2.12)
S poenostavljenimi Maxwellovimi ena£bami, uporabo matemati£ne zveze ∇× (∇×
A) = ∇ (∇ ·A) −∇2 A, izrazom c0 = 1/√ϵ0µ0 ter upo²tevanjem izraza 2.3 lahko
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zapi²emo
∇× (∇× E) = −µ0 ∂
∂t
(∇×H)
∇ (∇ · E)−∇2 E = −µ0∂
2D
∂t2
= −µ0 ∂
2
∂t2
(ϵ0E+PL +PNL)
= −µ0 ∂
2
∂t2
(ϵϵ0E+PNL)
∇2 E− ϵ
c20
∂2E
∂t2
= µ0
∂2PNL
∂t2
.
(2.13)
Nelinearne valovne ena£be v splo²nem ne moremo re²iti analiti£no, zato pri iskanju
analiti£ne re²itve uporabimo dolo£ene pribliºke. Privzemimo, da sta vpadna ºarka
vzporedna, ²irita pa se vzdolº osi z. Dokler je amplituda valovanja pri vsoti in razliki
frekvenc majhna, ju lahko obravnavamo medsebojno neodvisno. Za elektri£no polje
vpadnih valovanj E1 in E2 ter generiranega valovanja E3 privzamemo obliko ravnega
potujo£e sinusnega valovanja
E1(z, t) =
e1
2
(︁
A1(z)e
i(k1z−ω1t) + A∗1(z)e
−i(k1z−ω1t))︁
E2(z, t) =
e2
2
(︁
A2(z)e
i(k2z−ω2t) + A∗2(z)e
−i(k2z−ω2t))︁
E3(z, t) =
e3
2
(︁
A3(z)e
i(k3z−ω3t) + A∗3(z)e
−i(k3z−ω3t))︁ .
(2.14)
Valovno ²tevilo k2n = ϵn
ω2n
c20
je odvisno od frekvence valovanja, kjer je ϵn dielektri£na
konstanta pri frekvenci ωn in polarizaciji en. Za skupno elektri£no polje v snovi tako
vzamemo nastavek
E(z, t) =
3∑︂
n=1
en
2
(︁
An(z)e
i(knz−ωnt) + A∗n(z)e
−i(knz−ωnt))︁ . (2.15)
Inducirana nelinearna polarizacija je sestavljena iz produktov polj, ki nihajo z vsemi
moºnimi vsotami in razlikami parov frekvenc, kar zapi²emo kot
PNL = ϵ0
3∑︂
n=1
3∑︂
m=1
(︃
1
4
χ(2) : enem
)︃
(An(z)Am(z)e
i(kn+km)z−i(ωn+ωm)t
+ An(z)A
∗
m(z)e
i(kn−km)z−i(ωn−ωm)t + c.c.), (2.16)
kjer smo s c.c. ozna£ili kompleksno konjugirane £lene. Opisani nastavek vstavimo
v nelinearno valovno ena£bo 2.13 in uporabimo pribliºek po£asi se spreminjajo£e
amplitude d
2An
dz2
≪ kn · dAndz . Ko izena£imo £lene pri istih frekvencah na levi in desni
strani ena£be, dobimo sistem sklopljenih diferencialnih ena£b za amplitude valovanj
v opti£no nelinearnem materialu:
dA3
dz
=
iω3χeﬀ
4c0n3
A1A2e
−i∆kz,
dA2
dz
=
iω2χeﬀ
4c0n2
A∗1A3e
i∆kz,
dA1
dz
=
iω1χeﬀ
4c0n1
A∗2A3e
i∆kz.
(2.17)
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Z ∆k = k3 − k1 − k2 smo ozna£ili razliko valovnih ²tevil, pri £emer smo privzeli
ω3 > ω1, ω2, vpeljali pa smo tudi efektivno susceptibilnost drugega reda
χeﬀ =
∑︂
ijk
χ
(2)
ijk(e3)i(e1)j(e2)k. (2.18)
2.4 Opti£no podvajanje frekvence
Pri pojavu podvajanja frekvence sta frekvenci vpadnih valovanj med seboj enaki,
se pravi ω1 = ω2 = ω, generirana nova frekvenca pa je ω3 = 2ω. Privzamemo, da
smo v reºimu zanemarljivih izgub, ko se frekven£no podvoji le majhen del vpadnega
svetlobnega toka in lahko amplitudi vpadnih valovanj obravnavamo kot konstantni
A1 = A2 = A0. Z integracijo prve ena£be v sistemu 2.17 vzdolº nelinearnega kri-
stala dolºine L izpeljemo amplitudo frekven£no podvojenega valovanja na izhodu iz
kristala A2ω(L), iz katere lahko z uporabo zveze j2ω(L) = 12ϵ0n2ωc0|A3|2 izra£unamo
svetlobni tok pri podvojeni frekvenci. e ima vpadno valovanje presek S, pretvorbo
v frekven£no podvojeno valovanje izrazimo z energijskim tokom P2ω = Sj2ω:
P2ω(L) =
ω2χ2eﬀ
2Sn2ωn2ωc
3
0ϵ0
(︄
sin
(︁
∆kL
2
)︁
∆kL
2
)︄2
L2P 2ω . (2.19)
Iz ena£be 2.19 je razvidno, da mo£ frekven£no podvojene svetlobe nara²£a s kva-
dratom mo£i vpadne svetlobe. Ta odvisnost je ena od zna£ilnih lastnosti, po kateri
prepoznamo proces opti£nega frekven£nega podvajanja.
Z dolºino kristala L in razliko valovnih ²tevil ∆k se vrednost P2ω(L) periodi£no
spreminja. Ta pojav ima obliko funkcije
(︁
sinx
x
)︁2 in se imenuje Makerjeve oscilacije.
Pri optimiziranju podvajanja frekvence v kristalih se veliko pozornosti posve£a is-
kanju maksimuma pretvorbe iz osnovne v frekven£no podvojeno svetlobo. e lahko
zagotovimo ∆k = 0, doseºemo vrh izhodne mo£i, saj velja lim
x→0
(︁
sinx
x
)︁2
= 1. Tedaj
re£emo da smo dosegli pogoj ujemanja faz (phase matching condition). Ta pogoj
lahko izrazimo z lomnimi koli£niki materiala pri frekvencah ω in 2ω:
0 = ∆k = k3 − k1 − k2 = ω3
c3
− ω1
c1
− ω2
c2
=
2ω
c0
n3 − ω
c0
n1 − ω
c0
n2
2n3 = n1 + n2.
(2.20)
Za zadostitev tega pogoja pogosto izkoristimo posebne opti£ne lastnosti dvolomnih
materialov.
2.5 Opti£na dvolomnost
V opti£no anizotropnih snoveh sta fazna hitrost valovanja in posledi£no lomni ko-
li£nik odvisna od smeri ²irjenja valovanja. Anizotropne lastnosti opi²emo z dielek-
tri£nostjo ϵ, ki je tenzor drugega reda in ima v splo²nem devet komponent. Lastne
vrednosti tenzorja dolo£ajo glavne osi sistema, vzdolº katerih sta gostota in jakost
elektri£nega polja vzporedni. Lastne vrednosti so lastni lomni koli£niki ϵi = n2i . V
izotropnih kristalih so vse tri lastne vrednosti enake. Kristalom, ki imajo vse tri
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Slika 2.1: Kotna odvisnost lomnih koli£nikov za enoosni kristal s pozitivno anizo-
tropijo pri enojni in dvojni frekvenci. Opti£na os kristala leºi vzdolº osi z, θ pa
je kot med valovnim vektorjem vpadne svetlobe in opti£no osjo. Slika a) prikazuje
primer ujemanja faz tipa I, ko je redni lomni koli£nik za podvojeno frekvenco enak
izrednemu lomnemu koli£niku za osnovno frekvenco. Primer ujemanja faz tipa 2 je
prikazan na sliki b). V tem primeru je redni lomni koli£nik podvojene frekvence
enak povpre£ju rednega in izrednega lomnega koli£nika za osnovno frekvenco.
lastne vrednosti razli£ne, pravimo opti£no dvoosni kristali. Opti£no enoosni kristali
imajo dve enaki lastni vrednosti.
Pri generaciji podvojene frekvence se tipi£no uporabljajo enoosni kristali, kot
na primer BBO (BaB2O4) in KDP (KH2PO4). Tak kristal ima eno opti£no os.
Svetloba, ki je polarizirana vzdolº te osi ob£uti izredni lomni koli£nik ne, svetloba,
ki je polarizirana pravokotno nanjo, pa redni lomni koli£nik no. Za valovanje, ki se
²iri vzdolº opti£ne osi, je fazna hitrost torej neodvisna od polarizacije.
Valovanje, ki potuje vzdolº poljubne smeri v enoosnem kristalu in je polarizirano
pravokotno na opti£no os se imenuje redni ºarek in ob£uti redni lomni koli£nik
nr = no. Valovanje, ki potuje vzdolº poljubne smeri, njegova polarizacija pa leºi v
ravnini valovnega vektorja in opti£ne osi, imenujemo izredni ºarek, pripadajo£ lomni
koli£nik ni pa opisuje ena£ba
1
n2i
=
cos2 θ
n2o
+
sin2 θ
n2e
. (2.21)
Kot θ je kot med valovnim vektorjem k ter opti£no osjo in je zaradi simetrije sistema
edini potreben podatek. Enoosne kristale, v katerih je izredni lomni koli£nik ve£ji od
rednega, imenujemo pozitivno anizotropni kristali, negativno anizotropne pa tiste,
kjer je izredni lomni koli£nik manj²i od rednega.
Pri generaciji frekven£no podvojene svetlobe uporabimo razli£no polarizirana
vpadna in novo generirana valovanja, kar nam preko izbire vpadnega kota omogo£i
nadzor nad njihovimi lomnimi koli£niki in izpolnitev pogoja za ujemanje faz, poda-
nega z ena£bo 2.20 To lahko doseºemo na dva na£ina, ki se lo£ita po izbiri polarizacij
valovanj. Za kristale s pozitivno anizotropijo dobimo:
1. Fazno ujemanje tipa I: no(2ω) = ni(ω).
Valovanje pri osnovni frekvenci je polarizirano izredno, valovanje pri podvojeni
frekvenci pa je polarizirano redno. Da je ujemanju faz zado²£eno, morata biti
lomna koli£nika enaka. Iz ena£be 2.21 lahko izra£unamo kot θm, ki je potreben
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za to
1
n2o(2ω)
=
1
n2i (ω)
=
cos2 θ
n2o(ω)
+
sin2 θ
n2e(ω)
cos2 θm =
n−2o (2ω)− n−2e (ω)
n−2o (ω)− n−2e (ω)
.
(2.22)
2. Fazno ujemanje tipa II: no(2ω) = 12(no(ω) + ni(ω)).
V vpadni svetlobi sta prisotni tako redna kot izredna polarizacija, generira
pa se redno polarizirano valovanje pri podvojeni frekvenci. Da je pogoj za
ujemanje faz izpolnjen mora biti redni lomni koli£nik pri dvojni frekvenci enak
povpre£ju rednega in izrednega lomnega koli£nika pri osnovni frekvenci. Za
kot θm lahko zapi²emo
1
n2i (ω)
=
1
(2no(2ω)− no(ω))2 =
cos2 θ
n2o(ω)
+
sin2 θ
n2e(ω)
. (2.23)
V praksi je tip 2 pogosto ugodnej²i za uporabo, saj je kot θm bliºje pravoko-
tnemu vpadu z ozirom na opti£no os [12].
2.6 Mikroskopska slika
Inducirana elektri£na polarizacija v snovi je vsota prispevkov vseh dipolnih momen-
tov v snovi
P =
∑︂
n
pn(2ω), (2.24)
pri £emer indeks n te£e po vseh molekulah. Zunanje elektri£no polje v molekuli
materiala ustvari inducirani elektri£ni dipolni moment p, ki ga lahko izrazimo v
frekven£ni domeni. Zanima nas samo komponenta pri podvojeni frekvenci:
p(r, 2ω) = ϵ0β
(2) : F(r.ω)F(r, ω), (2.25)
Z Fi(r, ω) =
∑︁
j
fij(ω)Ej(r, ω) smo ozna£ili lokalno elektri£no polje na mestu mo-
lekule. Pri tem so fij(ω) popravki lokalnega polja, ko povezujejo elektri£no polje
na mestu molekule z zunanjim elektri£nim poljem [13]. Tenzor β(2) predstavlja
molekulsko hiperpolarizabilnost, ki je posledica njene anizotropne strukture. To je
mikroskopska koli£ina, ki jo lahko poveºemo z njenim makroskopskim analogom -
nelinearno dielektri£no susceptibilnostjo. Vsoto v ena£bi 2.24 izvedemo v obliki inte-
grala, kot povpre£je po orientaciji molekul v ansamblu. i-to komponento polarizacije
lahko zapi²emo
Pi(r, 2ω) =
N
V
∫︂
Ω
dΩf(Ω)
∑︂
i′
Rii′(Ω)pi′(r, 2ω). (2.26)
Pri tem je Ω prostorski kot v laboratorijskem koordinatnem sistemu, z R(Ω) pa
smo ozna£ili rotacijsko matriko med laboratorijskim in molekulskim koordinatnim
sistemom. f(Ω) je orientacijska porazdelitvena funkcija molekul, dolo£a pa jo mo-
lekulska energija W (Ω), ki jo sestavljata energija interakcije med molekulami, ki je
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Slika 2.2: Geometrija lokalnega koordinatnega sistema v pribliºku linearnih molekul.
Predpostavimo, da imajo molekule obliko palice, os e3 pa postavimo vzporedno dolgi
osi molekul.
v teko£ih kristalih obi£ajno Van der Waalsovega tipa, ter povr²inska interakcijska
energija.
f(Ω) =
e−W (Ω)/kT∫︁
e−W (Ω)/kTdΩ
. (2.27)
Elektri£ni dipolni moment v ena£bi 2.26 izrazimo z molekulsko hiperpolarizabilno-
stjo in lokalnim poljem iz ena£be 2.25. Pri tem moramo F(r, ω) transformirati v
lokalni koordinatni sistem z matriko R(Ω). Popravke lokalnega polja pospravimo
v lokalen tenzor hiperpolarizabilnosti β˜ijk =
∑︁
i′j′k′
fii′fjj′fkk′βi′j′k′ . Tako lahko ne-
linearni dipolni moment izrazimo z pi′ = ϵ0
∑︁
jj′kk′
Rjj′Rkk′ β˜i′j′k′EjEk, makroskopsko
polarizacijo pa zapi²emo v obliki [8]:
Pi(r, 2ω) = ϵ0
N
V
∑︂
jk
∫︂
dΩf(Ω)
∑︂
i′j′k′
Rii′(Ω)Rjj′(Ω)Rkk′(Ω)β˜i′j′k′EjEk. (2.28)
Z upo²tevanjem deﬁnicije dielektri£ne susceptibilnosti Pi = ϵ0
∑︁
jk
χ
(2)
ijkEjEk dobimo:
χ
(2)
ijk =
N
V
< β˜ >ijk=
N
V
∑︂
i′j′k′
∫︂
Ω
dΩf(Ω)Rii′(Ω)Rjj′(Ω)Rkk′(Ω)β˜i′j′k′ . (2.29)
To enakost lahko mo£no poenostavimo s pogosto uporabljanim pribliºkom linearnih
molekul [3]. e so molekule, ki tvorijo snov, mo£no podolgovate oblike, v tenzorju
hiperbolarizabilnosti dominira komponenta β333, ki ustreza perturbaciji elektron-
ske gostote vzdolº dolge osi molekule e3, kot je prikazano na sliki 2.2. e ostale
komponente zanemarimo, dobimo povezavo
χ
(2)
ijk =
N
V
β˜333 < Ri3Rj3Rk3 >=
N
V
β˜333
∫︂
Ω
dΩf(Ω)Ri3(Ω)Rj3(Ω)Rk3(Ω). (2.30)
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Teko£i kristali
Teko£i kristali so materiali, ki tvorijo mezofaze - agregatno stanje z lastnostmi tako
teko£e kot trdne faze. Trdno fazo karakterizira red dolgega dosega v poloºajih
molekul kot tudi v njihovi orientaciji, £e gre za anizotropne molekule. V teko£i
fazi ureditve ni, molekule se gibljejo prosto in so naklju£no orientirane. Snov v
teko£ekristalni fazi nima ureditve v poloºajih molekul, kar je zna£ilnost teko£e faze,
ima pa ureditev v orientaciji molekul, kar je zna£ilnost trdne faze. Ta ureditev
tipi£no pomeni, da se dolge osi podolgovatih molekul poravnajo v isto smer, ki jo
perturbirajo le termi£ne ﬂuktuacije. Posledi£no ima material anizotropne ﬁzikalne
lastnosti.
Najpreprostej²i fazni diagram mezogenega materiala ima dva fazna prehoda pr-
vega reda. Ko ga segrevamo preide iz trdne kristalne faze v teko£ekristalno fazo, ki
je mo£no dvolomna. Pri nadaljnjem segrevanju material doºivi drugi fazni prehod
iz teko£ekristalne faze v izotropno fazo, v kateri opti£na dvolomnost izgine. Ma-
terialom z opisanimi lastnostmi pravimo termotropni teko£i kristali. Drug razred
materialov v tej klasiﬁkaciji so liotropni teko£i kristali, pri katerih bistveno vlogo
igra koncentracija topila v me²anici [3].
V tem delu se ukvarjamo s termotropnimi nematskimi teko£imi kristali. Nemat-
sko teko£ekristalno fazo lahko opi²emo s tremi zna£ilnostmi.
1. Molekule so v povpre£ju med seboj poravnane tako, da so njihove dolge osi
vzporedne. Makroskopsko obstaja preferen£na smer, ki ji pravimo direktor n.
Faza je enoosna, saj obstaja rotacijska simetrija okoli smeri direktorja.
2. Teºi²£a molekul se gibljejo prosto, med njimi ni korelacij dolgega dosega.
3. Os rotacijske simetrije ni polarna. etudi imajo posamezne molekule asime-
tri£no obliko s polarnim zna£ajem, se molekule orientirajo naklju£no in makro-
skopsko polarizacije ni. To pomeni, da sta orientaciji n in −n enako verjetni
[3].
Ureditveni parameter za nematske teko£e kristale je tenzor z ni£elno sledjo:
Q = S(n⊗ n− 1
3
I), (3.1)
kjer je S = 1
2
< 3 cos2 γ − 1 > skalarni ureditveni parameter, ki opisuje kako dobro
so molekule urejene vzdolº smeri n. Pri tem γ ozna£uje kot med orientacijo izbrane
molekule in direktorjem n, oklepaji <> pa pomenijo povpre£je £ez veliko ²tevilo
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molekul. Pri konstantni temperaturi in dale£ od defektov je S konstanten in je ne-
matski red dobro opisan s t.i. direktorskim poljem, to je prostorsko odvisnostjo n(r).
Elasti£ne lastnosti teko£ih kristalov opi²emo s fundamentalno ena£be kontinuumske
teorije teko£ih kristalov - Oseen-Frankovo gostoto proste energije [3]:
Felast =
1
2
(K1(∇ · n)2 +K2(n · ∇ × n)2 +K3(n×∇× n)2. (3.2)
K1, K2 in K3 so Frankove elasti£ne konstante, ki opisujejo razli£ne vrste deformacij
direktorskega polja - pahlja£asto, zavito in upognjeno. Celotna prosta energija ima
²e prispevke interakcije s poljem FD, interakcije s povr²ino Fsurf ter prosto energijo
nematske faze F0, ki je odvisna samo od ureditvenega parametra S in je pri konstanti
temperaturi konstantna:
F = F0 + Felast + FD + Fsurf. (3.3)
3.1 Interakcija teko£ega kristala s povr²ino in te-
ko£e kristalne celice
Teko£i kristali izraºajo anizotropijo v mnogih ﬁzikalnih lastnostih, kot je dielektri£na
permitivnost, magnetna permeabilnost in opti£ne lastnosti. Da lahko te lastnosti
izmerimo in uporabimo, je potrebno dose£i homogenost v direktorskem polju vzorca.
To doseºemo s pomo£jo interakcije teko£ega kristala s substratom. e teko£i kristal
stisnemo med dva substrata, temu re£emo teko£e kristalna celica. Preko mehaniz-
mov kot so vodikove vezi ali dipol-dipol interakcije, se sklopijo molekule substrata
in molekule teko£ega kristala v najbliºji plasti, £emur pravimo sidranje. Najpogo-
steje se uporabljajo substrati, ki inducirajo homeotropno ali pa usmerjeno planarno
ureditev. V primeru homeotropne ureditve je direktor blizu povr²ine pravokoten
na povr²ino, pri usmerjeni planarni ureditvi pa je povr²ini vzporeden in orientiran
vzdolº t.i. preferen£ne smeri.
Usmerjeno planarno ureditev po navadi doseºemo tako, da s tkanino podrgnemo
tanki polimerni sloj, nane²en na povr²ino, kar na povr²ini ustvari brazde. Teko£e
kristalne molekule se uredijo vzporedno drgnjenju, kar pomeni, da je smer drgnjenja
preferen£na orientacijska smer in degeneracije v azimutalnem kotu ni ve£. Elasti£ne
interakcije med molekulami teko£ega kristala zagotovijo, da se ureditev iz povr²in-
skega sloja prenese tudi na molekule globlje v materialu. Prosto energijo interakcije
s substratom zapi²emo kot
Fsurf = −1
2
W (n · ns)2, (3.4)
kjer WS predstavlja energijo sidranja na povr²ini, ns pa preferen£no smer direktorja
ob povr²ini, ki je pri planarnem sidranju vzporedna smeri drgnjenja. Po navadi je
zaºeleno, da smer direktorja povr²ini ni povsem vzporedna, temve£ tvori majhen kot
velikosti nekaj stopinj, ki mu pravimo prednagibni kot [14]. Na ta na£in se izognemo
degeneraciji pri reorientaciji direktorskega polja z zunanjimi polji in s tem tvorbi
reorientacijskih domen. Za dosego homeotropne ureditve se obi£ajno uporabljajo
surfaktanti - povr²insko aktivne snovi s hidroﬁlno glavo in hidrofobnim repom, za
planarno ureditev pa se uporabljajo polimeri, kot sta poliimid in polivinil alkohol
[3, 7].
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Slika 3.1: Levo: skica procesa drgnjenja ureditvenega sloja s tkanino. Smer drgnjenja
dolo£a preferen£no ureditev za molekule blizu povr²ine. Desno: Teko£e kristalna
celica, sestavljena iz vzporednih steklenih plo²£ic z ureditvenim slojem na notranji
strani. V celici napolnjeni s teko£im kristalom dobimo uniformno planarno ureditev.
Tipi£no je teko£e kristalna celica sestavljena iz para vzporednih steklenih plo²£ic,
ki ju na razdalji nekaj deset mikrometrov drºijo distan£niki. Na notranji strani
vsakega stekla je tanka ureditvena plast, s katero interagira najbliºja plast teko£ega
kristala. Shemo procesa drgnjenja in zgradbe celice prikazuje slika 3.1. Med steklom
in ureditveno plastjo je pogosto ²e tanka kovinska plast, ki sluºi kot elektroda za
apliciranje elektri£nega polja v celici. Najpogosteje se uporablja indij titanov oksid
(ITO) [3, 7, 8].
3.2 Odziv na zunanje polje
Za nekatere teko£e kristale je ureditev polarna. Tak²ne so na primer snovi, ki tvorijo
kiralne smekti£ne faze [15] ali pa imajo molekule ukrivljeno obliko (bent-core), po-
dobno banani [16]. Za polarne faze ima energija sklopitve z zunanjimi polji linearno
odvisnost od polja: FD = −µ0M ·H oziroma FD = −P · E. Odziv takih snovi na
stati£no oziroma nizkofrekven£no zunanje elektri£no in magnetno polje je mo£an.
Za nepolarne teko£e kristale, kot so nematski teko£i kristali, je slika nekoliko
druga£na. Zanje je v energiji pomemben drugi red sklopitve: −ϵaϵ0(E · Q · E) in
−µaµ0(H ·Q ·H), ki je povezan z interakcijo med induciranim dipolnim momentom
in zunanjim poljem. Tenzor Q je ureditveni parameter, ϵa = ϵ||− ϵ⊥ in µa = µ||−µ⊥
pa sta elektri£na in magnetna anizotropija, kjer indeks || ozna£uje odziv na polje
vzporedno z n, indeks ⊥ pa odziv na polje pravokotno na n. Za pozitivne vrednosti
anizotropije se direktor orientira vzporedno z zunanjim poljem. V ve£ini nematikov
je elektri£na anizotropija velika (ϵa ≈ 10), magnetna pa nizka (µa ≈ 10−6). Tak²ni
materiali imajo torej mo£an odziv na stati£no oziroma nizkofrekven£no zunanje
elektri£no polje, na obi£ajna magnetna polja pa se prakti£no ne odzivajo. Prosta
energija interakcije z elektri£nim poljem je
FD = −1
2
D · E, (3.5)
kjer je D = ϵ0ϵE gostota elektri£nega polja, dielektri£ni tenzor pa lahko izrazimo v
obliki
ϵ = ϵ⊥I + ϵa(n⊗ n), (3.6)
pri £emer smo z ϵ⊥ ozna£ili dielektri£no konstanto v smeri pravokotni na direktor,
I pa je matrika identitete. [9]
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Slika 3.2: Shema Freederickszovega prehoda. Na teko£e kristalno celico z nematskim
teko£im kristalom v planarni ureditvi je priklju£ena nizkofrekven£na (ν ≈ 1 kHz)
izmeni£na napetost v smeri pravokotno na povr²ino. Ko jakost elektri£nega polja
preseºe kriti£no vrednost Eth, se molekule za£nejo orientirati vzdolº polja.
3.3 Freederickszov prehod
Freederickszov prehod je ime za pojav v teko£ih kristalih, ko stati£no oziroma nizko-
frekven£no zunanje polje deformira direktorsko polje iz homogene za£etne ureditve v
nehomogeno kon£no ureditev. V tem delu nas bo zanimala konﬁguracija s planarno
za£etno ureditvijo. Ureditveni sloj na notranjih straneh celice spravlja direktor
v planarno ureditev. Smeri drgnjenja na obeh ploskvah celice sta vzporedni, kar
ustvari uniformno ureditev teko£ega kristala. Na elektrode nato priklju£imo na-
petost reda nekaj voltov, ki v celici ustvari elektri£no polje. Zaradi prostih ionov
je teko£e kristalni material delno prevoden. Da se izognemo sen£enju polja zaradi
premikanja ionov, uporabimo izmeni£no napetost s frekvenco nekaj kilohertzov. Ko
jakost elektri£nega polja preseºe kriti£no vrednost, se za£nejo molekule teko£ega kri-
stala obra£ati v smer polja. Molekule blizu povr²ine ostanejo vzporedne steklu in
smeri drgnjenja povr²ine. Zasuk direktorja na danem mestu je rezultat tekmovanja
med povr²inskimi interakcijami, ki ºelijo molekule obdrºati vzporedne s povr²ino,
ter interakcijo z elektri£nim poljem, ki molekule posku²a zasukati pravokotno na
povr²ino. Ko se premikamo od roba proti sredini celice, se zasuk direktorja spremi-
nja od vrednosti ni£ do maksimalnega zasuka, ki je odvisen od Frankovih elasti£nih
konstant materiala ter jakosti elektri£nega polja. Shema pojava je prikazana na sliki
3.2.
V enosmerni planarni ureditvi je nematska faza mo£no dvolomna. Lomni koli£nik
v smeri drgnjenja je znatno ve£ji od lomnega koli£nika pravokotno na njo. Pri
visoki elektri£ni napetosti sta direktor in opti£na os snovi v ve£ini celice zasukana
pravokotno na zunanji ploskvi celice in za pravokotni vpad svetlobe snov ni ve£
dvolomna. e tako celico postavimo med prekriºana polarizatorja, postavitev deluje
kot opti£ni analog ventila - z elektri£no napetostjo lahko uravnavamo prepustnost
za svetlobo [3].
3.4 Feromagnetni teko£i kristali
Teko£i kristali so tipi£no neodzivni ali slabo odzivni na magnetno polje, zato obstaja
veja raziskav, ki i²£e na£ine za sintezo teko£ih kristalov z bolj uporabnimi magne-
tnimi lastnostmi. Eden od na£inov za doseganje mo£nega odziva na magnetno polje
je suspenzija feromagnetnih nanoplo²£ic v nematskem teko£em kristalu. Izbira su-
rfaktanta s katerim oble£emo nanoplo²£ice s primernim sidranjem zagotovi, da se
nanoplo²£ice orientirajo vzdolº direktorskega polja, kot prikazuje skica na sliki 3.3.
Ta pojav deluje v obe smeri, njegov rezultat pa je sklopitev magnetizacije nanoplo-
26
3.4. Feromagnetni teko£i kristali
Slika 3.3: Skica suspenzije feromagnetnih nanoplo²£ic v nematskem teko£em kri-
stalu. Rde£a barva ozna£uje nanoplo²£ice, modra pa direktorsko polje. Zaradi
homeotropnega sidranja se plo²£ice orientirajo pravokotno na direktor in ustvarijo
lokalne defekte direktorskega polja. Slika iz [9]
²£ic in direktorja teko£ega kristala. Orientacijsko strukturo takega materiala lahko
manipuliramo ºe z majhnimi magnetnimi polji, velikosti nekaj mT.
Lastnosti feromagnetnega teko£ega kristala opi²emo z dvema ureditvenima pa-
rametroma. Prvi deﬁnira direktorsko polje in je nepolaren, drugi pa predstavlja
magnetizacijo in je polaren. Orientacija direktorja je direktno ob£utljiva na elek-
tri£no polje, magnetizacija pa na magnetno polje. Zaradi njune sklopitve je direktor
in posledi£no opti£ne lastnosti materiala posredno ob£utljiv tudi na magnetno polje,
£emur pravimo magneto-opti£ni pojav. Podobno je magnetizacija posredno ob£u-
tljiva na elektri£no polje, kar se imenuje magneto-elektri£ni pojav. Prosta energija
podana z ena£bo 3.3 za suspenzijo feromagnetnih nanoplo²£ic v nematskem teko-
£em kristalu pridobi ²e £len interakcije z magnetnim poljem FH ter £len sklopitve
direktorskega polja in magnetizacije Fcoupl: [9]
F = F0 + Felast + Fcoupl + FD + FH + Fsurf. (3.7)
Prispevek interakcije med magnetizacijo in magnetnim poljem zapi²emo kot
FH = −µ0M ·H. (3.8)
Sklopitev med obema ureditvenima parametroma opisuje £len
Fcoupl = −1
2
γµ0(n ·M)2, (3.9)
kjer je γ jakost sklopitve. Slika 3.4 prikazuje analizo Freederickszovega prehoda v
feromagnetnem teko£em kristalu, povzeto iz literature [9]. Z magnetnim poljem je
mogo£e u£inkovito dose£i reorientacijo direktorja, vendar pa pri uporabljenih ja-
kostih sidranja oz. magnetnega polja ni bila doseºena popolna reorientacija. Po-
membno je tudi opaºanje, da je za za£etek reorientacije pri uporabi elektri£nega
polja potrebno dose£i kriti£no vrednost polja, pri uporabi magnetnega polja pa se
u£inek reorientacije opazi ºe pri nizkih poljih.
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Slika 3.4: Magneto-elektri£ni ter magneto opti£ni pojav v nematskem teko£em kri-
stalu z dodanimi nanoplo²£icami. a) Shematski prikaz reorientacije direktorja (oran-
ºni elipsoidi) in magnetizacije (rde£e pu²£ice) v elektri£nem polju. E0 ozna£uje kri-
ti£no polje, ki je potrebno za reorientacijo. b) Normirana retardacija (razloºena v
poglavju 5.1.3) v odvisnosti od elektri£ne napetosti za £isti teko£i kristal in za te-
ko£i kristal z dodanimi nanoplo²£icami. c) Magnetizacija v odvisnosti od elektri£ne
napetosti za teko£i kristal z dodanimi nanoplo²£icami. d) Shematski prikaz reori-
entacije direktorja v magnetnem polju. e) Normirana retardacija v odvisnosti od
magnetnega polja za teko£i kristal z dodanimi nanoplo²£icami. f) Magnetizacija v
odvisnosti od magnetnega polja za teko£i kristal z dodanimi nanoplo²£icami. Polne
£rte ozna£ujejo najbolje prilegajo£o krivuljo. Prirejeno po [9].
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Podvajanje opti£ne frekvence v
nematskih teko£ih kristalih
V materialih ki imajo center inverzije, frekven£no podvajanje v dipolnem pribliºku
ni mogo£e, kar pomeni da imajo vse komponente tenzorja χ(2) vrednost ni£. Pri
teko£ih kristalih je centrosimetri£nost odvisna od njihove ureditve. Nematska faza
in smekti£na A faza pripadajo simetrijski to£kovni grupi D∞h, za katero je χ(2) = 0.
Primer mezofaze, ki ni centrosimetri£na, je smekti£na C* (SmC*) faza, ki pripada
to£kovni grupi C2. Ta faza ima posledi£no tudi feroelektri£ne lastnosti.
Nematski teko£i kristali so v uniformni nematski ureditvi centrosimetri£ni. Ker
pa ima ve£ina teko£e kristalnih molekul necentrosimetri£no molekularno strukturo,
lahko vsak mehanizem ki zlomi centrosimetrijo materiala omogo£i pojav podvajanja
opti£ne frekvence. Najpomembnej²i primeri mehanizmov, ki zlomijo centrosimetrijo
so elektri£no inducirana polarizacija, kjer zunanje elektri£no polje povzro£i asime-
tri£en elektronski odziv na opti£no polje, ﬂeksoelektri£ni pojav, pri katerem neho-
mogena ureditev teko£e kristalnih molekul v snovi inducira lokalno polarizacijo ter
povr²insko podvajanje frekvence, ki temelji na dejstvu, da je centrosimetrija nujno
zlomljena na povr²ini materiala ali na stiku snovi [8, 11, 17].
4.1 Elektri£no inducirano podvajanje frekvence
Molekula tipi£nega teko£ega kristala, kot je na primer pentil cianobifenil (5CB), je
sestavljena iz elektronske donorske skupine, elektronske akceptorske skupine ter po-
vezovalne skupine z delokaliziranimi orbitalami. Zaradi opisane strukture je odziv
molekule na opti£no polje asimetri£en, kar pomeni da je nelinearni inducirani di-
polni moment posamezne molekule znaten. Ker pa se v homogeno urejeni nematski
fazi molekule orientirajo antiparalelno, ima material center inverzije in je efektivna
nelinearna susceptibilnost ni£. e na material v homogeno urejeni nematski fazi
priklju£imo elektri£no polje, se ta simetrija poru²i. V zunanjem elektri£nem polju
ima material torej asimetri£en elektronski odziv na elektri£no polje vpadne svetlobe.
Efektivna nelinearna susceptibilnost materiala je neni£elna in sorazmerna projekciji
zunanjega elektri£nega polja na direktor:
EEFISHp = cE(Elf · n)n, (4.1)
kjer je Elf nizkofrekven£no zunanje elektri£no polje, cE pa konstanta. Pri tem
smo upo²tevali le komponento vzdolº direktorja in predpostavili, da komponenta
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pravokotno na direktor ne zlomi simetrije. Tipi£no se namesto zunanjega stati£nega
elektri£nega polja uporablja nizkofrekven£no izmeni£no polje, da se izogne teºavam
s sen£enjem polja zaradi premikanja ionov.
Opisan pojav imenujemo elektri£no inducirano podvajanje frekvence (EFISH).
V teko£ih kristalih sta ga prvi£ izmerila S. K. Saha in G. K. Wong leta 1979 [18].
Istega leta sta demonstrirala tudi fazno ujemanje v teko£em kristalu [19] in uporabila
frekven£no podvajanje za analizo nematske ureditve [20]. Meritve sta izvajala na
teko£em kristalu 5CB, delala pa sta s sunkovnim laserjem tipa Nd:YAG z valovno
dolºino 1064 nm. V skladu s teoreti£nimi napovedmi sta v celici debeline 75µm
izmerila kot faznega ujemanja 25o.
Leta 1981 so se meritev elektri£no induciranega podvajanja frekvence v teko£ih
kristalih lotili tudi M. Barnik, L. Blinov in drugi [21]. S sunkovnim Nd:YAG laser-
jem so analizirali teko£a kristala 5CB in 8CB. Izmerili so temperaturne odvisnosti
koheren£nih dolºin in nelinearne susceptibilnosti tretjega reda ter dolo£ili efektivne
hiperpolarizabilnosti drugega in tretjega reda.
Leta 2005 in 2006 so S. I. Torgova, A. A. Ayriyan in drugi objavili novi raziskavi
frekven£nega podvajanja v teko£em kristalu 5CB v prisotnosti zunanjega elektri£-
nega polja [22, 23]. Uporabljali so nanosekundni Nd:Yag laser, delali pa so s celicami
debeline 100µm. Osredoto£ili so se na odvisnost mo£i frekven£no podvojene sve-
tlobe v odvisnosti od vpadnega kota osnovne svetlobe. Primerjali so konﬁguraciji,
ko je pri planarnem sidranju elektri£no polje vzporedno smeri drgnjenja ter ko je
pravokotno nanjo in na povr²ino. Lo£eno so obravnavali tudi obe lastni polarizaciji
vpadne svetlobe. Pri privzetku prostorsko homogene nelinearne susceptibilnosti so
razvili numeri£ni model in primerjali napovedi z meritvami. Ujemanje je bilo dobro
v treh od ²tirih konﬁguracij. V primeru, ko je bilo zunanje elektri£no polje pra-
vokotno na povr²ino celice ter ko je bila vpadna polarizacija pravokotna na smer
drgnjenja, se napoved in meritev nista ujemala. To nakazuje, da model prostorsko
homogene nelinearne susceptibilnosti ni vedno ustrezen.
4.2 Fleksoelektri£ni pojav
V homogeni nematski ureditvi je teko£i kristal centrosimetri£en. e pa je ureditev
molekul prostorsko nehomogena, se snov polarizira in ustvari se lokalno stati£no ele-
ktri£no polje. To elektri£no polje podobno kot pri pojavu elektri£no induciranega
polarizacije zlomi centrosimetrijo teko£ega kristala. Efektivna nelinearna suscepti-
bilnost je sorazmerna lokalnemu elektri£nemu polju:
EFEP = e1(∇ · n)n+ e3(∇× n)× n, (4.2)
kjer sta e1 in e3 ﬂeksoelektri£ni konstanti za pahlja£asto in upognjeno deformacijo
direktorja [7]. Podobno kot pri opisu elektri£no induciranega podvajanja frekvence
tudi pri ﬂeksoelektri£nem pojavu predpostavimo, da komponenta pravokotno na
direktor znatno ne poru²i simetrije in obdrºimo le prvi £len, ki opisuje pahlja£asto
deformacijo direktorja.
Fleksoelektri£ni pojav je razlog za frekven£no podvajanje na topolo²kih defektih
ter drugih deformacijah teko£e kristalne strukture. V nematskih teko£ih kristalih
so ga prvi£ izmerili leta 1981 S. J. Gu, S. K. Saha in G. K. Wong [24]. Z Nd:YAG
sunkovnim laserjem so merili frekven£no podvajanje v teko£em kristalu MBBA v
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homogeno urejeni nematski fazi. Frekven£no podvojeno svetlobo so zaznali pri upo-
rabi vzorcev z defekti v direktorskem polju blizu ureditvene plasti celice. Zlom
centrosimetrije so pripisali ﬂeksoelektri£nemu pojavu.
Leta 1997 so P. Palﬀy-Muhoray in drugi s pikosekundnim Nd-YAG laserjem izve-
dli meritve podvajanja frekvence na nematskem teko£em kristalu E7 [25]. S posebno
metodo obdelave ureditvene plasti so dosegli periodi£no prostorsko modulacijo direk-
torskega polja v materialu. Izmerili so mo£an signal frekven£no podvojene svetlobe,
ki je posledica ﬂeksoelektri£nega pojava zaradi periodi£ne deformacije direktorskega
polja.
4.3 Povr²insko podvajanje opti£ne frekvence
Centrosimetrija je vedno zlomljena na povr²ini materiala ter na stiku med snovmi.
Efektivna nelinearna susceptibilnost je najvi²ja za p-polarizirano svetlobo, to je po-
larizacija, ki leºi znotraj vpadne ravnine in ima komponento, pravokotno na povr²ino
materiala. Mo£ generirane frekven£no podvojene svetlobe je tipi£no zelo nizka za
pravokotni vpad in nara²£a z vpadnim kotom. Pojav povr²inskega podvajanja fre-
kvence je osnova za metode analize povr²ine in tankih plasti teko£ih kristalov ali
drugih materialov in je predmet mnogih raziskav [8, 11, 17]. V tem delu sem se
osredoto£al na podvajanje frekvence znotraj materiala, povr²insko podvajanje fre-
kvence pa me ni zanimalo. Ve£ino meritev sem izvedel pri pravokotnem vpadu, ko
je prispevek frekven£nega podvajanja na povr²ini zanemarljiv.
4.4 Lo£evanje med prispevki razli£nih pojavov
Ko opazujemo podvajanje opti£ne frekvence pri elektri£no-induciranem Freederick-
szovem prehodu, sta v generirani svetlobi prisotna prispevka tako ﬂeksoelektri£nega
pojava kot tudi elektri£no induciranega podvajanja frekvence. Za analizo nelinearnih
lastnosti in ureditve teko£ega kristala ºelimo ta prispevka med sabo lo£iti.
S. V. Lazarenko, A. Kirilyuk in T. Rasing so leta 2006 objavili ²tudijo podvajanja
frekvence v nematskem teko£em kristalu E63 z uporabo femtosekundnega Ti-saﬁr
laserja pri valovni dolºini 800 nm [26]. Raziskovali so fazno ujemanje pri reorien-
taciji direktorja z zunanjim elektri£nim poljem, posebno pozornost pa so posvetili
opazovanju prispevka ﬂeksoelektri£nega pojava brez prispevka elektri£no inducira-
nega podvajanja frekvence. Izkoristili so razliko v hitrosti odziva nelinearne suscep-
tibilnosti na spremembo zunanjega elektri£nega polja med obema pojavoma. Pri
ﬂeksoelektri£nem pojavu namre£ nelinearna susceptibilnost sledi kinetiki reorienta-
cije molekul, elektri£no inducirano podvajanje frekvence pa je prakti£no takoj²en
pojav. V skupini T.Rasing-a so meritev £asovno razlo£ili tako, da so namesto ele-
ktri£ne napetosti s kvadratasto £asovno odvisnostjo uporabili posebno odvisnost z
intervali ni£elne napetosti, med katerimi so merili signal frekven£nega podvajanja.
Pri lo£evanju med prispevkoma ﬂeksoelektri£nega pojava in elektri£no induci-
ranega podvajanja frekvence je koristno tudi dejstvo, da se frekven£no podvojena
svetloba pri obeh pojavih generira v razli£nih polarizacijskih kombinacijah osnovne
in frekven£no podvojene svetlobe. Zaenkrat pa te lastnosti frekven£nega podvajanja
²e niso dobro raziskane.
31
Poglavje 4. Podvajanje opti£ne frekvence v nematskih teko£ih kristalih
Vmagistrskem delu sem raziskoval frekven£no podvajanje v feromagnetnem teko-
£em kristalu. Unikatna prednost materiala s feromagnetnimi lastnostmi je moºnost
induciranja deformacije direktorja oz. Freederickszovega prehoda z uporabo zuna-
njega magnetnega polja namesto elektri£nega polja. Ta pristop omogo£a meritev
prispevka ﬂeksoelektri£nega pojava brez prisotnosti elektri£no induciranega podva-
janja frekvence. Ideja sloni na predpostavki, da je pojav magnetno induciranega
podvajanja frekvence v nematskih teko£ih kristalih zanemarljiv [27, 28].
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Meritve in rezultati
5.1 Meritve na obi£ajnem nematskem teko£em kri-
stalu
5.1.1 Materiali
V meritvah je bil uporabljen nematski teko£ekristalni material E7, komercialni pro-
dukt podjetja Merck Ltd. Gre za me²anico 51% molekule 5CB, 25% 7CB, 16%
80CB ter 8% 5CT [29]. Glavna sestavina je torej 5CB, pentil cianobifenil. Struk-
turo molekule 5CB prikazuje slika 5.1. Me²anica E7 pri sobni temperaturi tvori
nematsko fazo, pri 58 ◦C pa ima fazni prehod v izotropno fazo.
Teko£i kristal E7 sem s pomo£jo kapilarnega vleka vnesel v komercialne teko£e-
kristalne celice podjetja Instec, Inc. Celice so sestavljene iz steklenih plo²£ic z ITO
premazom in plastjo podrgnjenega poliimida, ki zagotovi usmerjeno planarno ure-
ditev z nekaj stopinjami prednagiba glede na podlago [3]. Debelina plasti teko£ega
kristala je 20.4 µm.
Za feromagnetni nematik je bila pripravljena suspenzija magnetno monodomen-
skih nanoplo²£ic barijevega heksaferita, dopiranega s skandijem [9] - BaFe12−xScxO19.
Po polnjenju ima magnetizacija ve£domensko strukturo. Ve£kratna aplikacija ma-
gnetnega polja jakosti do 50mT v smeri drgnjenja ter v nasprotni smeri strukturo
pretvori v enodomensko. Postopek polnjenja in prehoda v monodomensko strukturo
smo nadzorovali z opti£no polarizacijsko mikroskopijo.
5.1.2 Meritve opti£ne retardacije
Klasi£na opti£na metoda karakterizacije teko£ih kristalov so meritve opti£ne re-
tardacije. Vzorec postavimo med prekriºana polarizatorja in merimo intenziteto
prepu²£ene svetlobe. Da na izhodu zaznamo signal, mora material spremeniti pola-
rizacijo svetlobe. Ker so nematski teko£i kristali opti£no enoosni, je lomni koli£nik
Slika 5.1: Molekula teko£ega kristala 5CB.
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Slika 5.2: Magnetizacijska krivulja za vzorec E7 z dodanimi nanoplo²£icami, ki je
bil uporabljen za eksperimente v tem delu. Prazni kvadrati prikazujejo odziv na
magnetno polje, pravokotno na smer drgnjenja ureditvenega sloja, polni kvadrati pa
odziv na magnetno polje, vzporedno smeri drgnjenja.
za polarizacijo vzdolº direktorja druga£en kot za polarizacijo, pravokotno nanj. Za
to meritev teko£ekristalno celico postavimo tako, da je smer drgnjenja ureditve-
nega sloja zasukana pod kotom 45o glede na vpadno polarizacijo. Obravnavamo
homogeno orientirano za£etno strukturo.
Vzemimo os z za smer propagacije ºarka in polarizacijo vpadne svetlobe vzpo-
redno osi x, se pravi ein = (1, 0), direktor, ki je pod kotom 45o glede na osi x in y,
pa lahko zapi²emo kot n = 1√
2
(1, 1). V koordinatnem sistemu molekul lahko u£inek
materiala na svetlobo zapi²emo z Johnsonovo matriko A, rotacijsko matriko za ta
koordinatni sistem pa ozna£imo R:
A =
⎡⎣eiωLc0 ne 0
0 e
iωL
c0
no
⎤⎦ , R = 1√
2
⎡⎣1 −1
1 1
⎤⎦ . (5.1)
Frekvenca vpadne svetlobe je ω, c0 je hitrost svetlobe v vakuumu, L debelina te-
ko£ekristalne celice, no in ni pa redni in izredni lomni koli£nik materiala. Pred
analizatorjem je stanje polarizacije svetlobe torej
eout = R
TAR · ein = 1
2
⎡⎣ eiωLc0 ne + eiωLc0 no
−eiωLc0 ne + eiωLc0 no
⎤⎦ . (5.2)
Po prehodu skozi analizator, ki prepu²£a y-komponento, izmerimo intenziteto I oz.
transmitivnost
T =
I
I0
= |eout|2 = sin2
(︃
ω
c0
L
2
∆n
)︃
= sin2
Φ
2
, (5.3)
pri £emer smo vpeljali
Φ =
ω
c0
L∆n =
ω
c0
L(ne − no). (5.4)
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Slika 5.3: Meritev opti£ne retardacije v celici, napolnjeni z obi£ajnim nematskim
teko£im kristalom E7. Zgoraj: transmitivnost skozi prekriºana polarizatorja v od-
visnosti od priklju£ene napetosti. Levo spodaj: izra£unani fazni zamik (retardacija)
za zgornjo meritev v enotah 2π. Desno spodaj: izra£unan normiran fazni zamik
1− φ/φ(0).
S Φ smo ozna£ili razliko v faznem zamiku med izredno in redno polariziranim valo-
vanjem, ki nastane pri potovanju skozi material.
5.1.3 Retardacija pri Frederickszovem prehodu
Zunanje polje posku²a orientirati teko£ekristalne molekule vzdolº osi z, kar vpliva
na opti£no retardacijo materiala. Direktorsko polje je vzdolº osi z nehomogeno,
zato zveza 5.4 ne velja ve£. Ko je zunanje polje dovolj mo£no, da prevlada nad
povr²inskimi in elasti£nimi silami in uspe orientirati ve£ino molekul v smer polja,
bosta tako x kot tudi y polarizacija redni in do vrtenja polarizacije ne bo pri²lo.
V tem primeru analizator ne prepusti svetlobe. Ko pove£ujemo zunanje elektri£no
polje, torej razlika v faznem zamiku Φ od nekega za£etnega zamika Φ(0) monotono
upada proti ni£.
Primer take meritve prikazuje slika 5.3, kjer je bil uporabljen vzorec obi£ajnega
nematika E7. Za vir svetlobe je bil uporabljen He-Ne laser pri mo£i nekaj miliwattov,
kot detektor pa je sluºila fotodioda. Iz odvisnosti transmitivnosti lahko iz ena£be
5.3 izra£unamo fazni zamik Φ. Problemom z neenoli£nostjo povezave se izognemo
tako, da obravnavamo vsako periodo posebej. Predpostavimo, da na koncu zadnje
oscilacije fazni zamik pade na ni£. Pri tem se pogosto uporablja t.i. normiran fazni
zamik, deﬁniran kot 1− Φ(U)
Φ(0)
. Slika 5.3 prikazuje izra£unan fazni zamik in normiran
fazni zamik. Eksperimentalni rezultat lahko primerjamo tudi s teoreti£no napovedjo.
Fazni zamik deﬁniramo kot razliko v fazi, ki jo na poti skozi vzorec pridelata izredna
in redna polarizacija:
φ = φe − φo =
L∫︂
0
k0(ni(ω, z)− no(ω))dz = ∆nefkL, (5.5)
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Slika 5.4: Shema eksperimenta za merjenje podvajanja frekvence v teko£em kristalu.
Polariziran, kolimiran in spektralno pre£i²£en ºarek potuje skozi teko£e kristalno
celico pod pravim kotom glede na povr²ino steklenih plo²£ic, nakar potuje skozi
analizator in mreºni spektrograf ter kon£no v detektor. Teko£ kristal manipuliramo
z izmeni£nim elektri£nim poljem preko elektrod v celici ali pa s stati£nim homogenim
magnetnim poljem, ki ga ustvarimo z uporabo tuljave v Helmholtzovi konﬁguraciji.
kjer je k0 = ωc0 valovno ²tevilo v vakuumu. Za vzorec E7 pri sobni temperaturi in
uporabljeni valovni dolºini λ = 633 nm v literaturi najdemo podatek, da je razlika
lomnih koli£nikov ∆n = ne − no = 0.22 [30]. V odsotnosti zunanjega elektri£nega
polja je ureditev uniformno planarna in fazni zamik je maksimalen. e zanemarimo
majhen prednagibni kot, z navedenimi koli£inami dobimo teoreti£no napoved
φ(0) = 0.22 · 2π
0.633µm
· 20.4 µm = 7.1 · 2π. (5.6)
Z drugimi besedami, v meritvi transmitivnosti pri£akujemo sedem oscilacij. To se z
meritvijo na sliki 5.3 zelo dobro ujema, razen opaºanja, da z maksimalno napetostjo
U =20V ne uspemo dose£i zadnjega minimuma. S tem smo potrdili, da uporabljen
razpon napetosti zajame ve£ino Freederickszovega prehoda.
5.2 Opti£no podvajanje frekvence
5.2.1 Postavitev eksperimenta
Slika 5.4 prikazuje postavitev eksperimenta za analizo podvajanja opti£ne frekvence
na teko£ih kristalih. Laserskemu ºarku s premerom pribliºno 1 cm najprej o£istimo
polarizacijo z uporabo polarizatorja ter z barvnim ﬁltrom odstranimo spektralne
komponente pri 400 nm, ki so se generirale na opti£nih elementih pred vzorcem. a-
rek nato preko dveh le£ v teleskopski konﬁguraciji zoºimo na premer pribliºno 2mm.
Po prehodu ºarka skozi vzorec drugi barvni ﬁlter odstrani ve£ino svetlobe pri osnovni
frekvenci, analizator pa omogo£a analizo ºeljene izhodne polarizacije. Temu sledi
spektrograf, ki je nastavljen tako, da na kameri zaznavamo spektralno obmo£je od
350 nm do 450 nm. Za detekcijo zelo ²ibkega signala uporabljamo kamero iStar pro-
izvajalca Andor. Detektor temelji na elektronsko oja£evanem CCD £ipu (EMCCD),
ki omogo£a izredno ob£utljivost. Da zmanj²amo termi£ni ²um, detektor hladimo na
−30 ◦C. Ker nas vertikalna dimenzija na sliki ne zanima, uporabljamo nastavitev
Full Vertical Binning, ki na £ipu se²teva signal po stolpcih, kar omogo£a vi²jo fre-
kvenco zajemanja. V tipi£ni meritvi sem za eno podatkovno to£ko akumuliral med
500 in 1000 slik.
Izvor vpadne laserske svetlobe je laserski sistem Legend-Mantis proizvajalca Co-
herent. Mantis je sunkovni laser, ki s tehniko uklepanja faz proizvaja svetlobo
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z valovno dolºino 800 nm v sunkih dolºine pribliºno 100 fs s frekvenco 87MHz in
povpre£no mo£jo 500mW. Mantisu sledi oja£evalni sistem Legend, ki z metodo
predhodnega podalj²anja sunka (CPA) povi²a povpre£no mo£ na 2.5W in zniºa fre-
kvenco na 1 kHz. V eksperimentu delamo s povpre£no mo£jo 200mW, ki v na²i
konﬁguraciji ustreza gostoti toka 60 kW/m2. Energija enega sunka je 0.2mJ, vr²na
mo£ pa pribliºno 4× 109W, oziroma 1× 1015W/m2.
Pri obravnavi opti£nega podvajanja frekvence je pomembno lo£eno opazovati
razli£ne polarizacijske kombinacije vpadne in generirane svetlobe. V tem besedilu
je os z smer potovanja svetlobe, os x je vedno vzporedna smeri drgnjenja poliimida,
kar ustreza smeri direktorja v odsotnosti zunanjih polj, os y pa pravokotna na obe.
Za opis polarizacijske kombinacije uporabimo notacijo ij − k, kjer i in j ozna£u-
jeta polarizaciji vpadne svetlobe, k pa polarizacijo generirane frekven£no podvojene
svetlobe. Na primer, xx − x pomeni, da sta tako vpadna kot generirana svetloba
polarizirani vzporedno s smerjo drgnjenja, xy− y pa pomeni, da je vpadna svetloba
polarizirana pod kotom 45o glede na os x in tako v enakem deleºu vsebuje tako x
kot y komponento, polarizacija generirane svetlobe pa je vzporedna z osjo y.
5.2.2 Spekter frekven£no podvojene svetlobe
Slika 5.5 prikazuje primere izmerjenih spektrov v okolici valovne dolºine 400 nm.
Vrh spektra je po pri£akovanjih pri valovni dolºini 400 nm, ki ustreza frekven£no
podvojeni svetlobi. Slika 5.5a prikazuje spekter frekven£no podvojene svetlobe v
polarizacijski kombinaciji yy − x pri izbranih elektri£nih napetostih. Vidimo, da
vi²ina ozkega vrha frekven£no podvojene svetlobe z napetostjo nara²£a, opazimo
pa tudi spektralno ²iroko ozadje, ki je mo£no pri napetosti U = 0V, pri vi²jih na-
petostih pa izgine. Ta prispevek pripisujemo t.i. sipanju pri podvojeni frekvenci.
Termi£ne ﬂuktuacije direktorja povzro£ijo nastanek ﬂeksoelektri£ne polarizacije, ki
zlomi centrosimetrijo. Frekven£no podvojena svetloba ki nastane s opisanim pro-
cesom se emitira v vse smeri in je neusmerjena [31, 32]. V na²em eksperimentu je
spektrograf nastavljen za analizo frekven£no podvojene svetlobe, ki se generira v
smeri vpadne svetlobe. Sipano valovanje v napravo vstopa pod razli£nimi koti, zato
se na spektru kaºe kot razmazano ozadje.
Na slikah 5.5b in 5.5c opazimo tudi, da se v spektru pojavlja dodaten, niºji vrh
pri nekoliko dalj²i valovni dolºini. Z variacijo priklju£ene napetosti ali pa vpadnega
kota osnovne svetlobe se spekter spreminja. Slika 5.5c prikazuje primere spektrov pri
izbranih vpadnih kotih osnovne svetlobe v polarizacijski kombinaciji xx−x. Vidimo,
da se spekter preliva med obema vrhovoma. Ta pojav pripisujemo interferen£nim
pojavom. Glede na polarizacijsko kombinacijo, priklju£eno napetost in vpadni kot
osnovnega valovanja, se frekven£no podvojena svetloba generira v razli£nih obmo£jih
teko£e kristalne celice. V dolo£enih konﬁguracijah valovanje izvira predvsem iz
prostorsko lo£enih obmo£ij blizu obeh robov celice, kjer se orientacija direktorja
hitro spreminja. Frekven£no podvojena svetloba iz prve plasti interferira s svetlobo
iz druge plasti. Ker je svetloba spektralno ²iroka, je u£inek interference razli£en za
komponente pri razli£nih valovnih dolºinah. Tako imamo lahko na primer pri izbrani
konﬁguraciji konstruktivno interefenco za λ =405 nm in destruktivno interferenco
za λ = 395 nm. Ko pove£amo vpadni kot, se podalj²a pot svetlobe znotraj vzorca
in spekter se spremeni. Podobno vi²anje elektri£ne napetosti spremeni prostorsko
odvisnost direktorja in posledi£no povpre£ni lomni koli£nik materiala, kar spremeni
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Slika 5.5: Primeri izmerjenih spektrov. a) Spekter generirane svetlobe v polarizacij-
ski kombinaciji yy− x pri pravokotnem vpadu osnovne svetlobe za razli£ne vredno-
sti elektri£ne napetosti. b) Spekter generirane svetlobe v polarizacijski kombinaciji
xy − y pri pravokotnem vpadu osnovne svetlobe za razli£ne vrednosti elektri£ne
napetosti. c) Spekter generirane svetlobe v polarizacijski kombinaciji xx − x pri
napetosti 5V za razli£ne vrednosti vpadnega kota osnovne svetlobe.d) Skica obde-
lave izmerjenega spektra v polarizacijski kombinaciji yy−x pri napetosti 10V. rni
prekinjeni £rti ozna£ujeta robova integracijskega obmo£ja. Oranºna prekinjena £rta
ozna£uje linearno funkcijo, ki aproksimira ozadje spektra. e) Dobljena odvisnost
mo£i generirane svetlobe od elektri£ne napetosti v polarizacijski kombinaciji yy−x.
Velike pike £rne, modre, zelene in oranºne barve prikazujejo to£ke, izra£unane iz
spektrov enake barve na grafu c. Majhne £rne pike so vse ostale merilne to£ke,
katerih spektri zaradi preglednosti niso narisani.
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dolºino opti£ne poti znotraj materiala.
Ker me je v tem delu zanimala samo celotna intenziteta frekven£no podvojene
svetlobe, sem pri obdelavi spektrov kot merilo za intenziteto podvojene svetlobe
vzel integralni signal relevantnega spektralnega obmo£ja. To obmo£je sem dolo£il
ro£no in je bilo enako za vse meritve v tem delu. Od integralnega signala sem od-
²tel ²e ozadje, ki sem ga aproksimiral z linearno funkcijo, ki povezuje skrajni to£ki
integracijskega intervala. Primer tega izra£una je prikazan na sliki 5.5d. Slika 5.5e
prikazuje primer izra£unane odvisnosti intenzitete frekven£no podvojene svetlobe od
elektri£ne napetosti. Ve£je obarvane to£ke ustrezajo spektrom na sliki 5.5c. Razvi-
dne so teºave, ki mi jih je pri obdelavi meritev povzro£alo spektralno ²iroko ozadje
sipanja pri podvojeni frekvenci. Opisan postopek obdelave namre£ ne more pov-
sem izlo£iti prispevka sipanja. Na odvisnosti na sliki 5.5e bi namre£ pri£akovali
ni£ signala pri nizkih poljih. Zaradi prispevka sipanja pri podvojeni frekvenci pa je
vrednost v odsotnosti polja neni£elna in z vi²anjem napetosti upada, ko prispevek
sipanja izginja. ele pri napetostih U > 5V se za£ne pojavljati pravi signal frekven£-
nega podvajanja. Prispevek sipanja pri podvojeni frekvenci se pojavlja pri nizkih
vrednostih elektri£nega in magnetnega polja. Kljub temu da je njegova vrednost
majhna, ga moramo imeti v mislih pri interpretiranju meritev.
Po obdelavi spektrov so enote merjenega signala arbitarne in sorazmerne pov-
pre£ni mo£i frekven£no podvojene svetlobe. V nadaljevanju sem obdelane meritve
normiral na vrednost signala prazne celice pri vpadnem kotu 45o in p-polarizirani
svetlobi. V tak²ni konﬁguraciji frekven£no podvojeno valovanje izvira iz dveh ITO
plasti, ki v celici tvorijo elektrodo. Ta pojav je dobro raziskan in se v literaturi
pogosto uporablja kot referenca [33].
5.2.3 Odvisnost mo£i frekven£no podvojene svetlobe od mo£i
vpadne svetlobe
V skladu z ena£bo 2.19 je mo£ frekven£no podvojene svetlobe sorazmerna s kvadra-
tom mo£i vpadne svetlobe
P2ω ∝ P 2ω .
Pri raziskavah podvajanja frekvence je meritev odvisnosti od mo£i vpadnega valo-
vanja eden od prvih testov, s katerimi potrdimo obstoj pojava. Slika 5.6 prikazuje
nekaj primerov take meritve na feromagnetnem teko£em kristalu. Ker sta jakost
signala in njegovo obna²anje lahko zelo razli£na v razli£nih polarizacijskih kombina-
cijah in pri razli£nih jakostih zunanega elektri£nega oziroma magnetnega polja, je
prikazanih nekaj izbranih kombinacij parametrov, ki ustrezajo klju£nim to£kam pa-
rametri£nega prostora. Te si bomo podrobneje pogledali v naslednjem podpoglavju.
Na grafu £rna barva ustreza meritvam, kjer smo deformacijo direktorskega polja
inducirali z elektri£nim poljem, modra pa meritvam z magnetnim poljem. Ocena
napake na vodoravni osi izhaja iz negotovosti meritve mo£i vpadne svetlobe ter
nihanja izhodne mo£i laserja in ustreza ±1mW. Napaka na navpi£ni osi je bila oce-
njena na podlagi akumuliranega ²uma detektorja na kameri in opazovanja stabilnosti
merjenega signala pri konstantnih parametrih na £asovni skali celotne meritve.
Z linearno regresijo je bila na meritve prilagojena poten£na odvisnost oblike
P2ω = AP
C
ω z rezultati, prikazanimi v tabeli. Odvisnost pri uporabi magnetnega
polja sicer nekoliko odstopa od meritev z uporabo elektri£nega polja, so pa znotraj
napake vse ²tiri odvisnosti kvadratne.
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Slika 5.6: Odvisnost mo£i frekven£no podvojenega valovanja od mo£i vpadnega
valovanja za suspenzijo feromagnetnih nanoplo²£ic v nematskem teko£em kristalu
E7 za razli£ne polarizacijske kombinacije. rna barva ozna£uje meritve v prisotnosti
zunanjega elektri£nega polja, modra pa meritve v prisotnosti zunanjega magnetnega
polja. rtkane £rte so povezovalne krivulje.
xx-x, U=20V xy-y, U=2.8V xy-y, U=4V xy-y, B=23mT
C 1.8 1.8 1.8 2.0
δC ±0.2 ±0.2 ±0.2 ±0.2
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Slika 5.7: Temperaturna odvisnost mo£i frekven£no podvojenega valovanja za nava-
dni nematik E7 v polarizacijski kombinaciji xx−x in priklju£eni napetosti U = 20V .
rtkana £rta ozna£uje temperaturo TNI = 58 ◦C, pri kateri E7 preide iz nematske v
izotropno fazo.
5.2.4 Odvisnost mo£i frekven£no podvojene svetlobe od tem-
perature vzorca
Nematski teko£i kristal E7 ima fazni prehod iz nematske v izotropno fazo pri tempe-
raturi 58 ◦C. Izotropna faza je centrosimetri£na, zato v njej podvajanje frekvence ni
moºno. Pri sobni temperaturi imamo mo£an signal pri podvojeni frekvenci, po fa-
znem prehodu pa pri£akujemo odsotnost signala. S tako meritvijo lahko preverimo,
da SHG signal res izvira iz teko£ekristalnega materiala, ne pa iz stekla, poliamidnega
nanosa ali pa kak²nega opti£nega elementa. V eksperimentu je bil vzorec segrevan
od sobne temperature do temperature 65 ◦C.
Slika 5.7 prikazuje rezultate meritve. Signal monotono pada, nad temperaturo
faznega prehoda pa prakti£no izgine. Presenetljivo pa je, da signal ne upade ostro
pri temperaturi faznega prehoda, temve£ skoraj enakomerno pojema tekom celo-
tnega temperaturnega razpona. Razlog za to je najverjetneje pomanjkljiv nadzor
nad temperaturo. Teko£ekristalno celico namre£ segrevamo na robovih, kar v celici
povzro£i temperaturni gradient. Na mestu laserskega ºarka je torej temperatura
druga£na kot na mestu temperaturne sonde. Laserski ºarek je precej ²irok, kar po-
meni da je tudi na merjenem obmo£ju temperatura lahko nehomogena. Ti faktorji
povzro£ijo, da je v meritvi fazni prehod neoster. Kljub temu pa lahko zaklju£imo,
da je temperaturna odvisnost SHG signala pri£akovana - signal je mo£an v nematski
fazi in prakti£no izgine v izotropni fazi.
5.2.5 Odvisnost mo£i frekven£no podvojene svetlobe od zu-
nanjega elektri£nega polja
Z opisanim eksperimentom sem izmeril mo£ generirane svetlobe pri dvojni frekvenci
v odvisnosti od priklju£ene napetosti na vzorcu za razli£ne kombinacije vhodne in
izhodne polarizacije. Zaradi simetrijskih lastnosti pri£akujemo znaten signal samo
v kombinacijah xx − x, yy − x in xy − y ter xy − x. Slika 5.8 prikazuje vseh ²est
izmerjenih odvisnosti. Vidimo, da so kombinacije xx−x, xy−y in xy−x za ve£ kot
red velikosti mo£nej²e od ostalih treh. V kombinacijah xx−y in yy−y SHG signala
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Slika 5.8: Odvisnost mo£i valovanja pri dvojni frekvenci od priklju£ene napetosti
za razli£ne polarizacijske kombinacije v nematskem teko£em kristalu E7. rte so
povezovalne krivulje.
ni, ali pa je primerljiv s spektralno ²irokim signalom nelinearnega sipanja. Zaradi
tega je obdelava spektrov teh polarizacijskih kombinacij dvomljiva in je nezanesljivo
iskati zakonitosti v njihovih odvisnostih.
Opazimo lahko, da sta odvisnosti v kombinacijah xx− x in xy− x zelo podobne
oblike, z razliko v intenziteti. V frekven£no podvojenem valovanju v kombinacijah
z vhodno polarizacijo pod kotom 45o sta prisotna tudi prispevka kombinacij xx −
x in yy − y. Oblika odvisnosti xy − x nakazuje, da v na²em primeru dominira
prispevek xx − x, kar se ujema tudi z opazko, da je intenziteta kombinacije yy −
y zanemarljiva na tej skali. Signal v teh dveh kombinacijah pripisujemo pojavu
elektri£no induciranega podvajanja frekvence (EFISHG), ko zunanje elektri£no polje
poru²i simetrijo vzdolº direktorja. Ta efekt postane mo£nej²i, ko se molekule teko£ih
kristalov poravnajo z zunanjim poljem, se pravi osjo z.
Najbolj zanimiva je odvisnost v kombinaciji xy − y. Doseºe najvi²jo intenziteto
s tremi vrhovi, ki nakazujejo na interferen£ne pojave. Da razloºimo to odvisnost, se
spomnimo pojava Makerjevih oscilacij in potrebe po uklepanju faz pri podvajanju
frekvence [34]. Kombinacija xy − y je edina polarizacijska kombinacija, pri kateri
je moºno uklepanje faz tipa II. Uklepanje faz tipa I ni relevantno, ker frekven£no
podvajanje v kombinaciji xx− y zaradi simetrijskih lastnosti materiala ni moºno.
Pri analizi opisanih odvisnosti je potrebno imeti v mislih moºnost pu²£anja po-
larizacij zaradi slabo poravnanih opti£nih elementov. Polarizatorji niso idealni in
prepu²£ajo tudi nek deleº polarizacije, ki bi jo naj odstranili, hkrati pa je lahko pri-
sotna tudi £love²ka povr²nost pri nastavljanju kotov polarizatorjev. Tako je v vsaki
polarizacijski kombinaciji morda prisoten tudi deleº drugih kombinacij, kar nekoliko
pokvari odvisnost.
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Slika 5.9: a) Skica geometrije eksperimenta pri meritvi odvisnosti mo£i frekven£no
podvojenega valovanja od vpadnega kota osnovnega valovanja. b) Skica geome-
trije eksperimenta pri meritvi odvisnosti mo£i frekven£no podvojenega valovanja od
azimutalnega kota.
5.2.6 Odvisnost mo£i frekven£no podvojene svetlobe od vpa-
dnega kota osnovne svetlobe
Odvisnost mo£i frekven£no podvojenega signala od vpadnega kota laserska ºarka
nam lahko razkrije nove informacije o ureditvi teko£ekristalnih molekul. Slika 5.10
prikazuje rezultate meritve < P (2ω) > v odvisnosti od vpadnega kota α za £isti
nematik tipa E7 pri razli£nih jakostih elektri£nega polja ter za prazno celico brez
priklju£ene napetosti. V eksperimentu je bil laserski ºarek pri miru, vrtel pa sem
vzorec okoli navpi£ne osi. Polarizacija vpadne in frekven£no podvojene svetlobe
sta vzporedni, kar ustreza kombinaciji xx − x. Ker gre za smer, pravokotno na os
vrtenja vzorca, taka polarizacija ustreza t.i. p-polarizirani svetlobi. Skica geometrije
eksperimenta je na sliki 5.9a.
Signal iz prazne celice ima vrednost pribliºno ni£ pri pravokotnem vpadu, pri ve-
£jih kotih pa nara²£a. Ta signal izvira iz frekven£nega podvajanja na plasteh ITO, ki
sluºita kot elektrodi na celici. Na tankih kovinskih plasteh je frekven£no podvajanje
znatno za p-polarizirano svetlobo pri neni£elnih vpadnih kotih [17], kar ustreza opa-
ºanjem. Teºave z ITO plastmi so v literaturi znane. Pri na£rtovanju eksperimentov
se vedno posve£a pozornost izogibanju signala iz elektrod. Nekateri to re²ujejo s
previdno izdelavo elektrod z luknjo za ºarek, pri na²ih eksperimentih pa smo se
teºavam izognili z omejitvijo na pravokoten vpad ali pa na s-polarizirano svetlobo.
e en moºen pristop k re²evanju problemov z elektrodami je uporaba magnetnega
polja in feromagnetnih teko£ih kristalov, ki elektrod sploh ne potrebujejo.
Odvisnosti od vpadnega kota za £isti nematik proizvedejo mo£nej²i signal kot
prazna celica. V odsotnosti zunanjega polja je signal ni£eln pri pravokotnem vpadu, s
kotom pa nara²£a. eprav je teko£i kristal v uniformni ureditvi centrosimetri£en, da
napolnjena celica ve£ signala kot prazna. To lahko razloºimo z dvema pojavoma. Ker
je med stekloma teko£i kristal namesto zraka, se spremenijo Fresnelovi koeﬁcienti za
prepustnost na meji in s tem intenziteta svetlobe v materialu. Spomnimo se ²e, da
je centrosimetrija vsakega materiala zlomljena na povr²ini[11]. Zaradi prednagiba
molekul direktor in elektri£no polje vpadne svetlobe tudi pri pravokotnem vpadu
nista povsem vzporedna. Signal iz polne celice ima tako ²e prispevek povr²inskega
podvajanja frekvence na plasti teko£ega kristala blizu povr²ine.
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Slika 5.10: Odvisnost mo£i frekven£no podvojene svetlobe od vpadnega kota osnovne
svetlobe za polarizacijsko kombinacijo xx−x pri razli£nih napetostih . Modra barva
ozna£uje prazno teko£e kristalno celico, £rna pa obi£ajni nematik E7.
Pri vi²anju napetosti je asimetrija med pozitivnim in negativnim vpadnim kotom
vedno ve£ja. To je pri£akovano, saj prednagibni kot teko£e kristalnih molekul dolo£a
preferen£no smer rotacije molekul. V tem primeru je, na primer, za vpadni kot
30o projekcija vpadne polarizacije svetlobe na direktor precej ve£ja od projekcije
polarizacije na direktor za vpadni kot −30o, kjer je polarizacija skoraj pravokotna
na direktor.
5.2.7 Odvisnost mo£i frekven£no podvojene svetlobe od azi-
mutalnega zasuka vzorca
e ena odvisnost, ki jo lahko preprosto izmerimo in analiziramo, je odvisnost od
azimutalnega kota. Pri tej meritvi je bila teko£e kristalna celica montirana na rota-
cijski element z osjo vrtenja pravokotno na povr²ino celice. Vpadni kot je pravokoten,
uporabljen pa je bil nematski teko£i kristal E7. Skica geometrije eksperimenta je
prikazana na sliki 5.9b. Pri kotu ϕ = 0 je bila smer drgnjenja vzporedna vpadni
polarizaciji. Lo£imo primera, ko sta polarizatorja vzporedna in ko sta prekriºana.
Poglejmo, kak²na je teoreti£na napoved za na² vzorec. Elektri£no polje vpadnega
valovanja Eω moramo transformirati iz laboratorijskega koordinatnega sistema v sis-
tem teko£ega kristala E′ω, po ena£bi 2.5 izra£unati elektri£no polje E
′
2ω pri podvojeni
frekvenci ter ga transformirati nazaj v laboratorijski sistem E2ω. Vpadno valovanje
je
Eω = E0(1, 0), E
′
ω = (cosϕ,− sinϕ). (5.7)
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Slika 5.11: Odvisnost mo£i frekven£no podvojenega valovanja od azimutalnega za-
suka vzorca navadnega nematika E7 pri napetosti U = 20V. V eksperimentu je bila
polarizacija vpadne svetlobe konstantna, vzorec pa se je vrtel. Levo: polarizator
in analizator sta vzporedna. Modra barva ozna£uje polarizatorja vzporedna smeri
drgnjenja orientacijskega sloja pri kotu ϕ = 0, zelena pa primer, ko sta polarizatorja
vzporedna smeri drgnjenja orientacijskega sloja pri ϕ = 90o. Desno: prekriºana
polarizatorja in vpadna polarizacija vzporedna smeri drgnjenja orientacijskega sloja
pri kotu ϕ = 0. Pike so meritve, polna £rta pa ustreza najbolje prilegajo£im se
krivuljam v skladu z ena£bo 5.10.
Vsaka od izhodnih polarizacij ima tri prispevke z ustreznimi elementi dielektri£ne
susceptibilnosti:
E′2ω = A
⎛⎝χ(2)xxx cos2 ϕ− χ(2)xyx cosϕ sinϕ+ χ(2)yyx sin2 ϕ
χ
(2)
yyy sin
2 ϕ− χ(2)xyy cosϕ sinϕ+ χ(2)xxy cos2 ϕ
⎞⎠ ≈ A
⎛⎝ χ(2)xxx cos2 ϕ
−χ(2)xyy cosϕ sinϕ
⎞⎠ ,
(5.8)
kjer smo v A pospravili vse konstante. V zgornji ena£bi v horizontalni komponenti
elektri£nega polja nastopajo polarizacijske kombinacije xx − x, xy − x in yy − x.
Vrnimo se na meritev odvisnosti SHG od napetosti na sliki 5.8. Vidimo, da je pri
napetosti U = 20V kombinacija xx− x pribliºno ²tirikrat mo£nej²a od kombinacije
xy−x, medtem ko je yy−x ²ibkej²a kar za dva reda velikosti. Kombinacija xx−x je
torej dominantna in v vsoti lahko ostali komponenti zanemarimo. Podobno lahko v
E ′y komponenti obdrºimo le kombinacijo xy−y. Ko elektri£no polje transformiramo
nazaj v laboratorijski koordinatni sistem, dobimo
E2ω = A
⎛⎝ χ(2)xxx cos3 ϕ+ χ(2)xyy cosϕ sin2 ϕ
χ
(2)
xxx cos2 ϕ sinϕ− χ(2)xyy cos2 ϕ sinϕ
⎞⎠ ≈ A
⎛⎝ χ(2)xxx cos3 ϕ
χ
(2)
xxx cos2 ϕ sinϕ
⎞⎠ , (5.9)
kjer smo zanemarili £lena s χ(2)xyy, saj je ta prispevek pri U =20V dosti manj²i od
prvega, kot je razvidno na sliki 5.8. Horizontalna komponenta elektri£nega polja
ustreza primeru z vzporednima polarizatorjema, vertikalna komponenta pa s pre-
kriºanima polarizatorjema. Sedaj lahko zapi²emo azimutalno odvisnost mo£i fre-
45
Poglavje 5. Meritve in rezultati
Slika 5.12: Absorpcijski spekter za navadni nematik E7 in za E7 z dodatkom fero-
magnetnih nanoplo²£ic. rtkani £rti ozna£ujeta valovni dolºni, ki ustrezata osnovni
in podvojeni frekvenci svetlobe uporabljene za meritve.
kven£no podvojene svetlobe za vsak primer posebej [26]:
< P2ω >|| = A˜|| cos6 ϕ
< P2ω >⊥ = A˜⊥ cos4 ϕ sin2 ϕ,
(5.10)
pri £emer smo v A˜|| in A˜⊥ ponovno zdruºili konstante. Slika 5.11 prikazuje rezultate
na²ih meritev, ki se dobro ujemajo s podobnimi eksperimenti, o katerih poro£ajo v
literaturi [26]. S polno £rto je prikazano najbolj²e ujemanje ena£be 5.10 z eksperi-
mentalnimi podatki.
5.3 Meritve na feromagnetnih teko£ih kristalih
5.3.1 Absorpcijski spekter
Najenostavnej²a meritev za primerjavo lastnosti £istega nematika in nematika z
dodatkom magnetnih plo²£ic je meritev absorpcijskega spektra. Pri£akujemo, da
dodatek plo²£ic pove£a absorpcijo za dolo£ene dele spektra. Razliko opazimo ºe s
prostim o£esom, vzorec E7 je namre£ brez barve, vzorec z dodatkom nanoplo²£ic pa
oranºno-rjav. Zanimata nas predvsem dve valovni dolºini, 800 nm in 400 nm. Prva
je valovna dolºina laserja, ki ga uporabljamo kot izvor osnovnega valovanja, druga
pa je valovna dolºina, ki ustreza podvojeni frekvenci.
Slika 5.12 prikazuje rezultate meritve absorbance A(λ) = − log10(Tλ) s spektro-
fotometrom proizvajalca HP. V mislih je potrebno imeti, da merjena koli£ina ne
ustreza £isto absorpciji v teko£em kristalu, saj se del svetlobe izgubi tudi zaradi
odbojev na povr²inah in drugih pojavov. Suspenzija feromagnetnih nanoplo²£ic
kaºe mo£no povi²ano absorpcijo pri kraj²ih valovnih dolºinah. Izmerjeni podatki o
absorbanci ter prera£unane transmitivnosti za osnovno in podvojeno frekvenco so
zapisani v tabeli:
A(800 nm) A(400 nm) 1− T (800 nm) 1− T (400 nm)
E7 0.10 0.14 21% 27%
N19 0.10 0.44 20% 64%
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Slika 5.13: Primerjava rezultatov meritev transmitivnosti med prekriºanima polari-
zatorjema za obi£ajni nematik E7 in za E7 z dodatkom feromagnetnih nanoplo²£ic.
Zgoraj: transmitivnost skozi prekriºana polarizatorja v odvisnosti od elektri£ne na-
petosti. rna barva ozna£uje navadni nematik, modra pa feromagnetni nematik.
Spodaj: odvisnost transmitivnosti od magnetnega polja za feromagnetni vzorec.
Slika 5.14: Primerjava faznega zamika v odvisnosti od priklju£ene napetosti za nava-
dni nematik E7 in za feromagnetni nematik ter odvisnost faznega zamika od magne-
tnega polja za feromagnetni nematik. Vodoravna os odvisnosti od napetosti je na
spodnji strani grafa, os odvisnosti od magnetnega polja pa na zgornji strani. Levo:
fazni zamik. Desno: normiran fazni zamik. Krivulji za odvisnost od napetosti se
skoraj popolnoma prekrivata.
5.3.2 Feromagnetni teko£i kristali in opti£na retardacija
Meritev retardacije lahko uporabimo tudi za analizo nematika z dodatkom feroma-
gnetnih plo²£ic. Na magnetnem vzorcu sem izvedel enako meritev faznega zamika
v odvisnosti od priklju£ene napetosti. Rezultati za navadni in za magnetni E7 so
prikazani na sliki 5.14a. Odvisnosti se prekrivata zelo dobro povsod, razen za zelo
nizke napetosti.
S tem smo potrdili, da magnetne plo²£ice nimajo pomembnega vpliva na odziv
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materiala na zunanje elektri£no polje. Sedaj lahko izmerimo odvisnost faznega za-
mika ²e od magnetnega polja. Meritev, izvedena z uporabo tuljave v Helmholtzovi
konﬁguraciji je prikazana na sliki 5.13. Vidimo, da lahko tudi z magnetnim poljem
izvedemo Frederickszov prehod, a molekul ne moremo povsem poravnati. Namesto
pri£akovanih sedmih vrhov v transmisiji jih doseºemo le pet. Opazimo tudi, da pri
uporabi magnetnega polja ni potrebno dose£i kriti£nega polja, temve£ se direktor
za£ne vrteti ºe pri zelo majhnih poljih, kar je znan pojav [9].
5.3.3 Frekven£no podvajanje v feromagnetnih teko£ih krista-
lih
Odvisnosti signala < P (2ω) > od jakosti zunanjega magnetnega polja sem izmeril
v vseh polarizacijskih kombinacijah in primerjal z odvisnostmi od elektri£nega po-
lja. Rezultate prikazuje slika 5.15. Signal, znatno vi²ji od ozadja, dobimo le v eni
polarizacijski kombinaciji - xy − y. Pri uporabi elektri£nega polja smo imeli mo£an
signal v treh polarizacijskih kombinacijah - xx− x, xy − y in xy − x. To nakazuje,
da je izvor signala v kombinacijah xx− x in xy − x pojav EFISHG, izvor signala v
kombinaciji xy − y pa ﬂeksoelektri£ni pojav. V kombinaciji xy − y je jakost signala
pri uporabi magnetnega polja niºja od tiste pri uporabi elektri£nega polja in ima le
dva vrhova namesto treh.
Primerjava u£inka elektri£nega in magnetnega polja pa ni tako enostavna, saj
so rezultati odvisni od razpona reorientacije, ki jo lahko doseºemo v eksperimentu.
Za bolj²o primerjavo si lahko pomagamo z meritvijo retardacije v odvisnosti od
zunanjega elektri£nega oziroma magnetnega polja. Normiran fazni zamik 1−φ/φ(0)
uporabimo kot horizontalno os in prikaºemo odvisnost < P (2ω) > za obe polji s
skupno osjo. Ker je linearna skala bolj nazorna za prikaz razlik med odvisnostmi, so
meritve razdeljene v dve skupini. Slika 5.16 prikazuje odvisnost od faznega zamika
za navadni nematik pri obra£anju direktorja z elektri£nim poljem ter za nematik z
dodatkom magnetnih plo²£ic pri obra£anju z elektri£nim poljem. Slika 5.17 prikazuje
odvisnost od faznega zamika za feromagnetni vzorec za primer, ko direktor obra£amo
z elektri£nim poljem ter za primer, ko ga obra£amo z magnetnim poljem. Pri meritvi
retardacije smo primerjali opti£ne lastnosti navadnega in feromagnetnega nematika
ter ugotovili, da dodatek plo²£ic nima znatnega vpliva. S pomo£jo slike 5.16 lahko
primerjamo ²e generiranje drugega harmonika. Na prvi pogled znatnih razlik ni.
V polarizacijskih kombinacij xx − x, xy − x in xy − y, ki so dale pri navadnem
nematiku signal znatno nad ozadjem, je tudi signal feromagnetnega vzorca znaten
in ima podobne odvisnosti kot tisti iz navadnega nematika.
Feromagnetni vzorec vsebuje nizko koncentracijo feromagnetnih plo²£ic, ki povi-
²ajo absorpcijo pri niºjih valovnih dolºinah. Absorpcija pri osnovni frekvenci je tako
v obeh materialih podobna, absorpcija pri dvojni frekvenci pa je precej vi²ja v fero-
magnetnem vzorcu. Zato pri£akujemo, da bo vrednost < P (2ω) > v feromagnetnem
vzorcu zaradi absorpcije manj²a.
V polarizacijski kombinaciji xy − y, v kateri je signal frekven£nega podvajanja
najmo£nej²i, je razlika v intenzitetah o£itna. Oblika odvisnosti za oba vzorca je
prakti£no enaka, jakost signala pa je za feromagnetni vzorec pribliºno polovi£na. V
kombinacijah xx− x in xy − x imata signala obeh vzorcev zelo podobno obliko, pri
£emer je pri nekaterih retardacijah mo£nej²i eden, pri drugih pa drugi. Ujemanje je
dobro tudi za kombinacijo yy − x, medtem ko je v kombinacijah yy − y in xx − y
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Slika 5.15: Primerjava mo£i valovanja pri dvojni frekvenci od elektri£nega in od
magnetnega polja za navadni nematik E7 in feromagnetni nematik v razli£nih po-
larizacijskih kombinacijah. Prazni £rni krogi ozna£ujejo odvisnost od elektri£nega
polja za E7, polni £rni krogi odvisnost od elektri£nega polja za feromagnetni E7, pra-
zni modri krogi pa odvisnost od magnetnega polja za feromagnetni E7. Vodoravna
os za odvisnost od elektri£nega polja je na spodnji strani grafov, os za odvisnost od
magnetnega polja pa na zgornji strani.
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Slika 5.16: Mo£ valovanja pri dvojni frekvenci v odvisnosti od normiranega faznega
zamika za razli£ne polarizacijske kombinacije pri obra£anju direktorja z uporabo
elektri£nega polja. Prazni £rni krogi ozna£ujejo navadni nematik E7, polne £rne
pike pa feromagnetni nematik. V kombinacijah yy − y, yy − x in xx − y je jakost
signala zelo nizka in signal teºko lo£imo od ²uma.
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Slika 5.17: Mo£ valovanja pri dvojni frekvenci v odvisnosti od normiranega faznega
zamika za razli£ne polarizacijske kombinacije za feromagnetni nematik. Polni £rni
krogi ozna£ujejo uporabo elektri£nega polja, prazni modri krogi pa uporabo magne-
tnega polja. V kombinacijah yy − y, yy − x in xx− y je jakost signala zelo nizka in
signal teºko lo£imo od ²uma.
razlika precej²nja. A signal v teh treh kombinacijah je naj²ibkej²i in primerljive
velikosti z ozadjem.
V kombinaciji xy−y imamo torej znatno razliko med signaloma iz obeh vzorcev,
medtem ko sta v kombinacijah xx− x in xy − x signala primerljiva. Pomembno pa
je tudi dejstvo, da vrh signala nastopi v razli£nih polarizacijskih kombinacijah pri
razli£nih vrednostih fazne retardacije. V kombinaciji xy− y je to pri (1−φ/φ(0)) ≈
0.4, v kombinacijah xx− x in xy − x pa pri (1− φ/φ(0)) ≈ 1. Moºna razlaga tega
opaºanja je, da frekven£no podvojeno valovanje izvira iz razli£nih obmo£ij vzorca.
Ker imajo opisane odvisnosti zelo podobne oblike za oba vzorca lahko zaklju£imo, da
dodatek magnetnih nanoplo²£ic ne vpliva znatno na nelinearni opti£ni odziv drugega
reda. To se sklada z opaºanji pri meritvah retardacije, ki so ravno tako dale zelo
podobne rezultate za oba materiala.
Po primerjavi odziva obeh materialov na elektri£no polje, se lahko posvetimo
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²e u£inku magnetnega polja na generacijo podvojene frekvence. Rezultati so pri-
kazani na sliki 5.17. Pri uporabi magnetnega polja imamo znaten signal samo v
polarizacijski kombinaciji xy − y. Odvisnost ima dva vrhova, ki se dobro ujemata s
prvima dvema vrhoma odvisnosti od E-polja, intenziteta pa je precej niºja. e bi
lahko magnetno polje do konca obrnilo direktor pri£akujemo, da bi se ujemal tudi
tretji vrh. Jakost signala pri uporabi magnetnega polja je le pribliºno ena petina
signala izmerjenega pri uporabi elektri£nega polja. Izvor te razlike v intenzitetah
trenutno ²e ni povsem razloºen. Seveda je sklopitev med direktorskim poljem in ele-
ktri£nim poljem povsem druga£ne narave kot sklopitev med direktorskim poljem in
magnetnim poljem, ki uporablja magnetne nanoplo²£ice kot posrednika. Prostorska
odvisnost n(r) je lahko precej druga£na in privede do slab²ega ujemanja faz ali pa
niºje efektivne nelinearne susceptibilnosti.
V ostalih petih polarizacijskih kombinacijah je signal pri uporabi magnetnega
polja nizek in slabo lo£ljiv od ozadja. Poudariti pa je potrebno, da z magnetnim
poljem v tem eksperimentu ni bilo mogo£e dose£i vrednosti (1 − φ/φ(0)) ve£je od
0.8, medtem ko sem pri uporabi elektri£nega polja dosegel skoraj popolno reorien-
tacijo, to je vrednost 1− φ/φ(0) ≈ 1. Graﬁ odvisnosti < P (2ω) > od (1− φ/φ(0))
pokaºejo, da se mo£an signal v kombinacijah xx−x in xy−x pojavi ²ele v obmo£ju
(1 − φ/φ(0)) > 0.8, do koder z magnetnim poljem nismo uspeli priti. Zato ne mo-
remo zaklju£iti, da signal v teh kombinacijah res izvira zgolj iz prispevka elektri£no
induciranega podvajanja frekvence.
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V sklopu magistrskega dela sem izvedel vrsto opti£nih meritev na navadnem nemat-
skem teko£em kristalu in na nematskem teko£em kristalu z dodatkom magnetnih
nanoplo²£ic. Primerjal sem odvisnost fazne retardacije od zunanjega elektri£nega
polja pri Freederickszovem prehodu v obeh materialih ter ugotovil, da dodatek na-
noplo²£ic nima pomembnega vpliva na opti£ne lastnosti prvega reda. Izrazit pojav
podvajanja frekvence sem izmeril v polarizacijskih kombinacijah xx − x, xy − x in
xy − y. Primerjava odvisnosti mo£i frekven£no podvojene svetlobe od elektri£nega
polja za vse polarizacijske kombinacije je pokazala, da imata materiala tudi podobne
nelinearne opti£ne lastnosti drugega reda. Glavna razlika je bila v mo£i frekven£no
podvojene svetlobe, ki jo vsaj delno pripisujemo absorpciji svetlobe pri valovni dol-
ºini 400 nm v feromagnetnih plo²£icah. Pri uporabi magnetnega polja sem izmeril
izrazit signal frekven£nega podvajanja samo v polarizacijski kombinaciji xy− y, kar
nakazuje, da v kombinacijah xx − x in xy − x prevladuje prispevek elektri£no in-
duciranega podvajanja frekvence. Ta sklep pa ni trden, saj pri uporabi magnetnega
polja nisem uspel dose£i popolne reorientacije teko£ega kristala. Razmerje mo£i
frekven£no podvojene svetlobe v kombinaciji xy − y za navadni in za feromagnetni
nematik nakazuje, da sta v tej polarizacijski v podobni meri prisotna prispevka obeh
pojavov.
Pri meritvah na teko£em kristalu z dodanimi nanoplo²£icami sem imel teºave
s ponovljivostjo eksperimenta. Kadar je vzorec dolgo izpostavljen zunanjemu ele-
ktri£nemu ali magnetnemu polju, se namre£ magnetni delci v materialu nekoliko
prerazporedijo. Po nekaj urah se relaksirajo v za£etno stanje. Zaradi tega mo£
frekven£no podvojene svetlobe v odsotnosti zunanjega polja na sliki 5.17 ni vedno
povsem enaka.
Drug vir teºav pri meritvah se je pojavljal pri izra£unu mo£i frekven£no pod-
vojene svetlobe iz izmerjenih spektrov. V nekaterih polarizacijskih kombinacijah
je bilo pri nizkih vrednostih polja namre£ prisotno izrazito sipanje pri podvojeni
frekvenci. Prispevka spektralno ²irokega ozadja sipanja pri obdelavi meritev nisem
uspel popolnoma odstraniti. Zaradi tega je v nekaterih polarizacijskih kombinaci-
jah na slikah 5.15, 5.16 in 5.17 signal v odsotnosti zunanjega polja neni£eln, £eprav
frekven£no podvojene svetlobe v smeri vpadne svetlobe ni bilo . Z vi²anjem jakosti
zunanjega polja prispevek sipanja hitro upade. Meritve nakazujejo tudi, da je doda-
tek magnetnih nanoplo²£ic oja£a sipanje pri podvojeni frekvenci v teko£em kristalu.
Najverjetneje so razlog za to lokalne deformacije direktorja v okolici nanoplo²£ic.
Predstavljeno magistrsko delo ponuja precej moºnosti za nadaljnje raziskave.
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Za bolj²e razumevanje prou£evanih pojavov bi bilo potrebno upo²tevati teoreti£ni
model prostorske odvisnosti direktorskega polja pri Freederickszovem prehodu v ne-
matskem teko£em kristalu. Preprost model, ki predpostavlja homogeno prostorsko
odvisnost nelinearne susceptibilnosti namre£ ni dovolj za opis podrobnosti v izmer-
jenih odvisnostih. Potreben je natan£nej²i numeri£ni pristop, ki upo²teva primerno
prostorsko odvisnost deformacije direktorskega znotraj celice in ustrezno nehomo-
geno prostorsko odvisnost nelinearne susceptibilnosti.
Vznemirljiva je moºnost meritve odvisnosti mo£i frekven£no podvojene svetlobe
v odvisnosti od vpadnega kota v feromagnetnem teko£em kristalu. Velika teºava
pri meritvah kotne odvisnosti na navadnem nematskem teko£em kristalu je pri-
spevek frekven£nega podvajanja na kovinskih ITO plasteh celice. Pri meritvah na
feromagnetnem teko£em kristalu pa elektrod v celici ne potrebujemo, saj lahko re-
orientacijo doseºemo z uporabo magnetnega polja. Odvisnost od vpadnega kota
nosi veliko informacij o ureditvi molekul teko£ega kristala. Na primer, na podlagi
natan£ne analize spektra frekven£no podvojene svetlobe v odvisnosti od vpadnega
kota osnovnega valovanja lahko dolo£imo iz katerega dela celice izvira frekven£no
podvojena svetloba pri razli£nih vrednostih zunanjega magnetnega polja. S tem
lahko izbolj²amo model prostorske odvisnosti direktorja in nelinearne susceptibilno-
sti znotraj celice.
Pojav sipanja pri podvojeni frekvenci v nematskih teko£ih kristalih je nekajkrat
ºe bil predmet raziskav [35] in uporabljen kot osnova za ²tudije polarne strukture dis-
klinacijskih zank v nematskih teko£ih kristalih [36]. Kljub temu, da eksperimentalna
postavitev za predstavljene meritve v tem magistrskem delu ni bila optimizirana za
merjenje sipanega frekven£no podvojenega valovanja, sem v dolo£enih polarizacijskih
kombinacijah in pri nizkih zunanjih poljih detektiral mo£an spektralno ²irok signal,
ki ga pripisujemo sipanju pri podvojeni frekvenci. Uporabljeni kiloher£ni femtose-
kundni laserski sistem v kombinaciji z izredno ob£utljivim detektorjem frekven£no
podvojene svetlobe je morda recept za podrobnej²e meritve in analizo pojava sipanja
pri podvojeni frekvenci v feromagnetnih teko£ih kristalih. Le-to je zaradi sklopitve
med direktorskim poljem in magnetizacijo verjetno precej druga£no od sipanja v
navadnih nematskih teko£ih kristalih.
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